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Préambule

Ce travail de thése s’inscrit dans les projets de recherche HTPSTOCK et DISTOR. |l est scindé en
deux parties distinctes et indépendantes.

La premiére partie s’attache a répondre aux premiers objectifs fixés dans le cadre de ces deux
projets. Elle présente les travaux relatifs a I'élaboration et la caractérisation thermique de nouveaux
matériaux composites graphite/sel. Une attention particulieére est portée sur I'élaboration de ces composites
et notamment du point de vue de la qualité et de la reproductibilité. Le travail de caractérisation est effectué
dans le but d’apprécier les impacts du graphite sur les propriétés thermiques des composites élaborés.
Cette tache s’est avérée quelque peu délicate notamment pour les matériaux élaborés par compression
uniaxiale, matériaux présentant une forte orthotropie.

La seconde partie de ce travail est donc consacrée aux développements de méthodes de
caractérisation de matériaux conducteurs orthotropes. Les moyens de caractérisation existants, congus
pour I'étude de matériaux isotropes, permettent bien entendu de caractériser les matériaux orthotropes,
mais nécessitent néanmoins deux mesures distinctes. Quand le degré d’orthotropie est important, deux
échantillons de tailles différentes doivent étre élaborés. Cela peut s’avérer d’autant plus fastidieux lorsque la
reproductibilité des échantillons est délicate, comme c'est le cas des matériaux étudiés dans cette thése.
C’est pourquoi nous nous sommes attachés a développer et adapter les moyens de caractérisation
existants afin de permettre la caractérisation thermique compléte d’'un matériau conducteur orthotrope au

moyen d’une seule mesure sur un seul échantillon
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PARTIE 1:

NOUVEAUX MATERIAUX COMPOSITES
GRAPHITE/SEL DESTINES AU STOCKAGE
DE L’ENERGIE THERMIQUE A HAUTE
TEMPERATURE







Nomenclature

Nomenclature

Symboles
A Conductivité thermique W' K
pPc, Capacité calorifique de I'échantillon a pression constante Jm> K™}
E Effusivité thermique JmZ K s?
p densité apparente kg.m™
o fraction volumique de GNE (-)
£ porosité -)
w teneur en masse de GNE (%)
vV volume m’
m masse kg
Indices
S sel
as apparente sel
g graphite
ag apparente graphite SFG et Matrice de GNE
pag apparente de la « paroi » de GNE
I low
h high
rd Direction radiale
ax Direction axiale
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Chapitre 1 : Introduction

Selon le ministére de lindustrie, la consommation de chaleur est le premier poste de
consommation finale d'énergie en France. En 2004, sur un total de 161 Mtep de consommation finale
d'énergie, un peu plus de la moitié (85 Mtep) a été consommée sous forme de chaleur. Ainsi que ce
soit dans le secteur industriel (récupération de rejets thermiques, cogénération), ou dans celui de la
production d’électricité (filiéres classiques ou renouvelables), le stockage d’énergie thermique a haute
température (SEHT) (>120C) offre un potentiel d’éc onomie d’énergie (réduction de la consommation
d’énergie primaire, efficacité énergétique accrue) et d’amélioration de la rentabilité économique
significatif. Par exemple, des études réalisées récemment aux USA (2000) et au Royaume Uni [1] sur
l'utilisation du stockage d’énergie comme moyen de récupérer des rejets thermiques dans l'industrie,
signalent un potentiel d’économie de 10° MJ/an et 3,9x10" MJ/an, respectivement, dans les
principales branches industrielles de ces deux pays.

Malgré les enjeux, rares sont cependant les exemples d’applications industrielles existantes.
L’'obstacle principal a I'utilisation massive du stockage d’énergie a haute température est de nature
économique. En effet, les colts d’investissement liés a ces technologies restent élevés et entrainent
des systémes de faible rentabilité. Pour réduire ces colts, des efforts de recherche visant le
développement de matériaux de stockage a bas colts et de longue durée, des échangeurs a efficacité
accrue, des architectures de systéeme adéquates et des stratégies performantes d’intégration du

systeme de stockage dans les procédés, ont été identifiés. Ce travail se place dans le volet matériaux.

1.1. Rappel des principes de stockage et des milieux

de stockage associés

Les principes de stockage de I'énergie thermique sont au nombre de trois si 'on décompte les
principes non renversables (ex. : oxydation). Il s’agit du stockage par chaleur sensible, du stockage
par chaleur latente et du stockage thermochimique.

Le stockage par chaleur sensible consiste a mettre en contact un corps a haute température

(ex. : fluide caloporteur) avec le milieu, fluide ou solide, support du stockage et qui se trouve a
température plus basse. Le résultat de cette opération est 'augmentation de la température du milieu
stockant. Huiles synthétiques, vapeur d’eau sous pression, sels fondus sans changement de phase,
céramiques et béton sont les milieux généralement utilisés pour stocker de I'énergie thermique a

haute température.

Le stockage par chaleur latente est lié au changement d’'état des corps : solide-liquide, solide-
gaz, liquide-gaz ou encore solide-solide. Ces transformations se produisent généralement a
température et pression constantes (pour les corps purs) et mettent en jeux des quantités d’énergie
thermique considérables (> 100 kJ.kg'1). Par rapport au stockage par chaleur sensible, le stockage par
chaleur latente permet de stocker de plus grandes quantités d’énergie avec des masses et des
variations de température bien plus faibles. On peut s’attendre toutefois a ce qu’il demande une
technologie plus élaborée. A haute température, les matériaux a changement de phase les plus
couramment utilisés sont les métaux et les sels (transformations liquide-solide). Nous y reviendrons

plus tard.
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Le stockage thermochimique repose sur [lutilisation d'une réaction chimique

endo/exothermique. En fournissant de I'énergie, on déplace I'’équilibre de la réaction vers la droite et
par contact avec une source a température plus basse, on le déplace vers la gauche en libérant
I'énergie de réaction. Les enthalpies de réaction sont relativement importantes (> 100 kJ.mol™"), mais
le déplacement d’équilibre est généralement insuffisant. C’est pourquoi ce type de stockage est resté
pendant longtemps au stade du laboratoire. Les travaux [2,3] actuels portent notamment sur le
stockage par des réactions solide/gaz. L'horizon de développement visé a I'échelle de laboratoire est
de 10 — 15 ans. Des applications a I'échelle industrielle sont envisageables a I'horizon 2030.

Des trois principes, celui de stockage par chaleur latente semble donc le mieux placé pour
répondre a court et moyen terme aux besoins de stockage d’énergie a haute température. Il est « a
priori » adapté aux fortes contraintes de compacité, de puissance et de température de travail
qu’imposent les applications des secteurs ciblés. Trois catégories de matériaux peuvent étre
envisagés pour ce faire :

» Les composés organiques ayant une température de fusion entre 200TC et 400 T sont

relativement peu nombreux. D’'une maniére générale, ces produits sont des corps
inflammables, avec des pressions de vapeur importantes, des points d’éclair relativement bas,
des conductivités thermiques faibles (~0,1 W.m™".K") et ils sont chimiquement instables.
Malgré leurs chaleurs latentes élevées, tous les inconvénients énumérés précédemment en
font de mauvais candidats pour le stockage d’énergie a haute température.

» Les métaux et leurs alliages possedent de faibles enthalpies de fusion par unité de masse

(~50 J/g), mais des fortes chaleurs de fusion par unité de volume puisque les masses
volumiques des métaux sont trés élevées (~10000 kg.m'3). lls se caractérisent également par
des conductivités thermiques élevées, des faibles chaleurs spécifiques, des pressions de
vapeur négligeables et une grande stabilit¢ thermique (sauf si corrosion). Malgré ces
caractéristiques intéressantes, le prix élevé des métaux peut freiner leur utilisation comme
milieu support de stockage.

» Les sels et les mélanges de sels potentiellement utilisables pour le SEHT sont abondants. lls
possédent pour la plupart des densités énergétiques supérieures a 200 MJ.m?, pouvant
méme prendre des valeurs d’environ 2000 MJ.m™ pour des températures de fusion proches
de 1000<C. De plus, les prix des sels commerciaux s e situent souvent sous la barre de 0.015
€/kJ. Par contre, leur conductivité thermique est en général assez faible (~ 0,4 a 2 W.m™" K"
selon les familles de sels [4]).

Donc parmi les MCP (Matériaux a Changement de Phase) potentiellement utilisables, les sels
paraissent étre des candidats intéressants pour des raisons de colt et de densités énergétiques.
Cependant, ils souffrent en général d’une faible conductivité thermique qui pourrait étre rédhibitoire
pour des applications nécessitant de fortes puissances de stockage/déstockage. L’amélioration des

propriétés de transferts des sels (augmentation de la conductivité thermique) est donc nécessaire.
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1.2. Contexte de ce travail : les projets DISTOR et HTP-
STOCK.

Ce travail de thése s’est déroulé dans le cadre des projets DISTOR (6“eme PCRD ; 2004 —
2007) et HTP-STOCK (Programme Energie CNRS ; 2003 — 2005). Le projet européen DISTOR vise a
concevoir des systémes de stockage d’énergie pour des applications de conversion d’énergie solaire
en électricité s’appuyant sur des capteurs cylindro-paraboliques utilisant la technologie de génération
directe de vapeur. Un des systémes envisagés repose sur utilisation de matériaux a changement de
phase (MCP) dans la gamme de température comprise entre 200T et 300C. Quant au projet HTP-
STOCK, l'objectif était de concevoir, d’élaborer et d’étudier de nouveaux matériaux a changement de
phase, alliant les capacités de stockage d’énergie par chaleur latente des sels avec les propriétés
conductrices du graphite en proposant des solutions sur la gamme de température comprise entre
200C et 600T.

A basse température, plusieurs possibilités d’amélioration des propriétés thermiques des
MCP ont été étudiées par le passé. En utilisant des supports métalliques comme des additifs en
aluminium ou en cuivre [5,6,7], des mousses métalliques [8,9] ou des systémes d’ailettes
[5,9,10,11,12], il a été démontré que le temps de charge ou de décharge du systéme de stockage
utilisant ce type de matériaux était significativement réduit. Cependant l'utilisation de matériaux
métalliques augmente la masse et le colt du systéme de stockage. De plus des problémes de
corrosion peuvent apparaitre avec I'utilisation de sels comme MCP. Les cires de paraffine incorporées
dans des structures poreuses, comme les catalyseurs siliceux [13] ou le charbon actif [14], sont des
alternatives intéressantes car elles possédent de faibles densités. D’autres auteurs ont proposé des
techniques d’amélioration de conductivité basées sur I'ajout de graphite [15,16] et des mousses de
graphite saturées en MCP [17,18,19]. Plus récemment, les fibres de carbone [20,21] et nanofibres
[22,23,24] ont prouvé leurs efficacités pour augmenter les propriétés de transfert des MCP a basse
température.

A haute température, en raison de sa résistance a la corrosion et aux attaques chimiques,
de sa forte conductivité thermique et de sa faible masse volumique, le graphite s’est imposé comme
moyen d’augmenter la conductivité thermique des sels dans le cadre des deux projets cités. Des
études portant sur I'élaboration, sur la caractérisation thermique et thermodynamique, et sur le
potentiel de stockage offert par les composites graphite/sel, ont été menées.

Le laboratoire TREFLE a été fortement impliqué dans ces deux projets, notamment au travers
de trois théses. La premiére (HTP-STOCK), réalisée en collaboration avec le laboratoire PROMES,
est I'objet de ce document et traite de I'élaboration et de la caractérisation thermique des composites
graphite/sel. La deuxieme (HTP-STOCK), réalisée par Jérbme LOPEZ, concerne l'étude et la
caractérisation des propriétés de transition de phase du sel au sein des composites. Enfin, Vincent
MORISSON est l'auteur de la troisieme thése (DISTOR) qui traite de la compréhension et de la

modélisation/simulation des transferts thermiques au sein de ces matériaux.
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1.3. Objectifs de ce travail et contenu.

L’objectif principal de ce travail de thése est la caractérisation thermique des matériaux composites
graphite/sel. La compréhension des effets de la méthode et des paramétres d’élaboration, qui
déterminent la microstructure de ces matériaux, était notre deuxiéme objectif.

Le chapitre 1 du document présente d’abord les matiéres premiéres utilisées. Il s’agit pour le
sel du mélange eutectique NaNO3/KNO; (50%0) et pour le graphite du graphite naturel expansé
(GNE) et du graphite synthétique Timrex® SFG. On décrit ensuite les différentes voies d’élaboration
des composites étudiés. On retrouve essentiellement la dispersion de particules de graphite
synthétique dans du sel fondu et la compression uniaxiale a froid d’'un mélange de graphite naturel
expansé et de sel en poudre.

Le deuxiéme chapitre est dédié a I'’étude des matériaux élaborés par dispersion de graphite

dans le sel. Aprés un bref rappel de la méthode de caractérisation des propriétés thermiques, nous
analysons la qualité des matériaux élaborés et des mesures effectuées. Sont présentés ensuite les
résultats des mesures de propriétés thermiques (conductivité, effusivité, capacité et chaleurs
massiques). Ces résultats permettent entre autres d’évaluer I'effet de la quantité ainsi que celui de la
taille des particules de SFG sur les propriétés thermiques effectives des matériaux graphite/sel. Afin
de mieux comprendre les observations effectuées, un travail de modélisation est également entrepris.

L'étude des propriétés thermiques des matériaux NaNO;/KNO; — GNE élaborés par
compression uniaxiale est réalisée dans le chapitre 3. Comme pour les matériaux élaborés par
dispersion, nous proposons une analyse préliminaire de la qualité des résultats des mesures et des
échantillons. Les propriétés thermiques des composites GNE/sel sont ensuite présentés et comparés
aux valeurs disponibles dans la littérature ainsi qu’aux propriétés des matériaux élaborés par
compression isostatique dans le cadre du projet DISTOR. On y retrouve également une étude de
modélisation qui permet de mieux se rendre compte de l'effet de la quantité du GNE et des
modifications structurelles causées par le sel (tortuosité) sur les propriétés effectives de transferts des
matériaux étudiés.

Enfin le chapitre 4 propose une synthése des résultats a travers une étude comparative des
performances des différents composites étudiés. Un travail de simulation de charge/décharge d’un
systeme de stockage a échangeur a tubes, permet enfin d’estimer la réduction des codts

d’'investissement engendrée par leurs utilisations.
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Chapitre 2: Présentation des matiéres

premiéres et des composites.

Ce chapitre décrit les matieres premiéres constituant les matériaux composites
étudiés, ainsi que les méthodes d’élaboration adoptées. La premiére section présente donc
les types de graphite utilisés : le graphite naturel expansé (GNE) et le Timrex® SFG. Elle
fournit également quelques renseignements utiles sur le matériau a changement de phase
(MCP) : le mélange nitrate de potassium — nitrate de sodium (KNOs; — NaNQ3) en proportion
eutectique.

Les deux méthodes d’élaboration étudiées dans le cadre de cette thése sont
présentées dans les deux sections suivantes. La section 2 décrit I'élaboration dite par
dispersion, qui consiste a mélanger du graphite synthétique Timrex® SFG avec le MCP & I'état
liquide ; tandis que la section 3 présente I'élaboration dite par compression uniaxiale, ot I'on
vient compresser des vermicules de GNE mélangés au sel en poudre. D’autres voies
d’élaboration testées dans le cadre des projets DISTOR et HTP-STOCK sont briévement

décrites dans la derniére section.
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2.1. Les matiéres premiéres

Le graphite naturel expansé (GNE) et le graphite synthétique Timrex® SFG sont les deux types de
graphite utilisés dans le cadre de cette thése pour améliorer la conductivité thermique du mélange

NaNO3/KNO; en proportion eutectique. Graphites et sel sont ici indroduits.

2.1.1. Le Graphite Naturel Expansé (GNE)

Le GNE est obtenu par exfoliation d’'un Composé d’Insertion Graphité (CIG) obtenu par
intercalation de composés entre les plans de graphéne constituant le graphite. La figure 2.1 présente
respectivement un schéma descriptif de la structure en feuillet du graphite et des images MEB de
graphite naturel, de CIG et de GNE.

'i-..::' .: =

'J #1 Gpol Magn  Ded I"ﬂ}"ll"—'i |
C) "I"l:l'u'.' 10 M

Figure 2.1 : a) Structure du graphite ; b) Graphite naturel (SGL Carbon Group) ; ¢) CIG (Mills et
al.[19]) ; d) Vermicule de GNE.
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Le Graphite Naturel

Le graphite naturel est la variété allotropique la plus stable et la plus répandue du carbone. Sa
structure (figure 2.1.a) est constituée de feuillets hexagonaux non compacts, nommés graphénes,
régulierement espacés d'environ 3,36 A le long de la direction de leur normale (axe ¢ ). Ces plans de
graphénes sont maintenus par de faibles liaisons de type Van der Waals qui rendent possible
l'intercalation de composés. Sur un méme plan, chaque atome de carbone forme de fortes liaisons
covalentes, d’une longueur de 1,42 A, avec trois autres atomes de carbone pour former une structure
hexagonale. Les tailles de particule du graphite (figure 2.1.b) sont de l'ordre de 400 uym pour une
densité de 2,25 g.cm's.

En raison de sa structure en feuillet, toutes les propriétés physiques du graphite sont
anisotropes. En particulier, la conductivité thermique est trés différente dans le plan des feuillets et
dans la direction perpendiculaire. En fait, la conductivité thermique d’'un seul cristal de graphite varie
de 10 W.m" K" (axe ¢ ) a 2000 wW.m" .k (axe a). Nous verrons par la suite que cette spécificité du
graphite est, avec l'effet de la compression uniaxiale, a I'origine de I'anisotropie de la conductivité
thermique des composites GNE-sels.

Le Composé d’Insertion Graphité

Les faibles liaisons entre les feuillets de graphénes laissent un espace pouvant accueillir des
réactifs chimiques de toutes sortes. Le mécanisme de la réaction d’intercalation est bien décrit par
Hérold et al. [25] ainsi que par Kinoshita [26]. On rappelle ici les étapes conduisant a l'intercalation
d'un composé au sein de l'espace inter-feuillet aussi appelé « lacune de Van der Waals ». Tout
d’abord, rappelons que par son caractere amphotére le graphite peut accueillir aussi bien des réactifs
donneurs qu’accepteurs d’électrons. Une premiére étape regroupe la vaporisation et l'ionisation du
réactif. L’étape suivante consiste en un travail d’écartement des feuillets. Enfin, on assiste a une
derniére phase d’occupation par le réactif de I'espace vacant. Cette ultime étape généere des
interactions de type électrostatique entre d’une part les espéces chargées et les feuillets de graphéne,
chargés négativement, et d’autres parts entre les espéces intercalées. La figure 2.1.c montre un
cliché MEB d'un CIG apres avoir été lavé et séché. Cette photo permet de définir la notion de stade,
qui correspond au nombre de feuillets de graphénes inoccupés entre deux feuillets intercalés
successifs. Ainsi, un CIG de stade 1 verra tous ses feuillets occupés.

Les CIG utilisés sont élaborés en trempant les flakes de graphite dans un bain d’acide
sulfurique (H,SO,) en présence d’acide nitrique (HNO;). L’acide nitrique permet l'ouverture des
feuillets grace a son attaque oxydante. Les CIG obtenus sont ensuite lavés et séchés et sont préts a
étre exfoliés. Les particules de CIG ont une largeur similaire aux particules de graphite d’origine et une
longueur de 'ordre du dixieme de millimétre.

Inagaki [27] rappelle les domaines d’applications utilisant ou susceptibles d'utiliser les CIG.
L’auteur regroupe ces applications selon cinq types de fonction que les CIG peuvent assurer. Ainsi,
les CIG peuvent étre employés pour leur grande conductivité électrique, comme électrodes pour
batterie, comme catalyseur de réaction en synthése organique, comme matériaux pour le stockage et

la séparation d’isotope du H, et aussi pour le stockage d’énergie thermique par intercalation/dé-
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intercalation d’ammoniac au sein d’'un CIG formé a partir de chlorure métallique. En ce qui nous
concerne, les CIG sont utilisés comme précurseurs pour I'élaboration du GNE.

Elaboration du Graphite Naturel Expansé (GNE)

Le GNE est obtenu par exfoliation des particules de CIG [28,29]. Cette opération s’effectue le
plus généralement en soumettant les pétales de CIG a un choc thermique. La volatilisation soudaine
des composés intercalés induit une considérable expansion des plaquettes initiales le long de I'axe ¢ .
On obtient des vermicules (figure 2.1.d) semblables a des accordéons extrémement poreux.

Le GNE (Graphite Naturel Expansé) ainsi obtenu présente donc I'aspect d’'un « ver » dont la
longueur, atteignant les quelques millimétres, est entre 15 a 20 fois plus grande que le diamétre. Il se
caractérise par une faible densité (de 1 a 15 Kg/m3), une grande porosité (~ 99%) et des surfaces
spécifiques trés importantes (~40-60 m2/g). Le GNE utilisé pendant la thése a été fourni par le
laboratoire PROMES a Perpignan et par le groupe SGL CARBON en Allemagne.

Beaucoup d’auteurs se sont penchés sur ce matériau si particulier qu’est le GNE, que ce soit
pour le décrire, pour comprendre les phénoménes régissant sa formation ou pour promouvoir son
utilisation dans des domaines nombreux et variés. Celzard et al. [30] décrivent la structure du
vermicule selon trois échelles différentes : celle du vermicule lui-méme (Fig. 2.1d), celles des « ballons
» aplatis qui constituent le vermicule (Fig. 2.2a et 2.2b) et celle des feuilles élémentaires de graphite
(Fig. 2.2c et 2.2d). A la plus petite échelle, les vermicules de GNE possédent un réseau structurel en
nid d’abeille irrégulier et aplani rappelant la structure du graphite primitif.

Des études ont été menées par certains auteurs pour comprendre les phénomeénes et les
paramétres influencant la formation du GNE. Yoshida et al. [31] ont montré, par exemple, que la
structure du graphite primitif pouvait agir fortement sur le processus d’exfoliation ainsi que sur la
morphologie du GNE résultant. Ainsi, une différence remarquable dans la morphologie a été observée
entre les particules de GNE préparées a partir de CIG de type accepteur (H,SO,, FeCls) et ceux de
type donneur (Na-THF, Co-THF, K-THF). Ceux préparés a partir de CIG accepteur sont formés de
larges « ballons » effondrés d’épaisseur de 200-300 um et de largeur identique a celle des flakes du
graphite d’origine. Ceux préparés a partir de CIG donneur sont composés de plusieurs minuscules
ballons d’épaisseur 20 — 50 ym et d’environ 50 ym de large.
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Figure 2.2 : Structure du GNE (Celzard et al. [30]) : a) Ballons (x100) ; b) Ballons (x200) ; c)
Feuilles élémentaires (x400) ; d) Feuilles élémentaires ( x1500).

Kang et al. [32] ont observé entre autres que le volume apres exfoliation, la surface spécifique
et le volume des pores du GNE dépendent fortement de la température d’exfoliation et ce, jusqu’a
800<C. Les auteurs ont également remarqué que la forme des pores des particules de GNE est
ellipsoidale et que la distance entre deux « ballons » vicinaux diminue lorsque la température et le
volume d’exfoliation augmentent.

Une surface spécifique importante, un vaste espace poreux, une faible masse volumique, une
bonne capacité de cohésion, une forte conductivité électrique, une perméabilité élevée ainsi que des
propriétés thermiques intéressantes prédestinent le GNE a un large panel d’applications [29]. Par
exemple, une des grandes applications du GNE est le papyex® [33]. Il se présente sous forme de
feuilles formées par compression et laminage de particules de GNE. Ces feuilles sont surtout utilisées
comme joint d’étanchéité.

Ces derniéres années, I'utilisation du GNE comme adsorbant dans les pompes a chaleur
(PAC) s’est tres développée [34,21,35,36]. En effet, grace a leur forte conductivité thermique et leur
forte perméabilité les matrices de graphite poreuses peuvent nettement améliorer les propriétés des
transferts de la chaleur échangée durant le processus d’adsorption/désorption tout en facilitant

I’écoulement des fluides de travail.
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Chapitre 2 : Présentation des matiéres premiéres et des composites

2.1.2. Le Timrex® SFG

Le Timrex® SFG est un graphite synthétique élaboré et fourni par la société TIMCAL Graphite
& CARBON. Ses domaines d’application sont nombreux et variés. |l s’agit d'un composé utilisé pour
ses qualités conductrices dans le dopage de polymeres, les piles a combustible ou méme les
batteries. Il est produit & une température supérieure a 2500C via un procédé de graphitisation
contrblée.

Le Timrex® SFG se présente sous forme de lamelles micrométriques (fig.2.3a) ayant des

propriétés structurelles similaires a celles du graphite naturel.
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Figure 2.3 : a) Cliché MEB : Amas de particule de Timrex® SFG75 : b) Distribution de particule de
Timrex® SFG 75 (données fournisseur).

Le fournisseur propose plusieurs tailles de particule pour la variété SFG (6, 15, 44, 75 et 150
pm). Nous verrons plus tard que la taille des particules peut avoir une certaine influence sur la

conductivité thermique effective des composites.

2.1.3. L’eutectique Nitrate de Sodium/Nitrate de Potassium

Parmi les sels étudiés dans le projet HTP-STOCK (cf. [37]), nous avons sélectionné le
mélange NaNO3;/KNO; en proportion eutectique (50%n) pour analyser I'effet du graphite sur les
propriétés thermiques. Le diagramme de phase de ce systéme binaire est présenté sur la figure 2.4a).
La température de fusion du point eutectique est de 222 T et la chaleur latente d’environ 105 J.g B (cf.

[37]). Il s’agit d’'un sel bon marché, peu hygroscopique et peu corrosif.
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Figure 2.4 : a) Diagramme de phase du binaire NaNOyKNO;[38] ; b) Flux de compensation DSC en
fonction de la température pour le binaire KNOs/NaNQ3 ayant subi 10 cycles de refroidissement et de
réchauffement a 57min. (source : J. Lopez [ 37])

Les propriétés des nitrates et de leurs mélanges ont été largement étudiées [46,39]. Kramer et al. [39]
ont montré, par exemple, que le mélange NaNO3/KNO; présentait une température de décomposition,
plus élevée que celle de NaNO; et de KNO; seuls. Dans la figure 2.4b) on apprécie la stabilité du
mélange NaNO3/KNO; (50%,0) au cours de cycles successifs de fusion/cristallisation. D’apres les
travaux de J. Lopez [37] et de S. Pincemin [40], les propriétés thermodynamiques, ainsi que la stabilité
de cet eutectique ne sont pas altérées par la présence du graphite et ce, quel qu’en soit le type ou la
quantité de graphite utilisés. Ce mélange a été longtemps employé pour le transfert et le stockage de

I'énergie thermique dans des centrales solaires [41].

2.2. Elaboration des composites par dispersion

Le procédé d’élaboration par dispersion consiste simplement a disperser une quantité connue
de graphite Timrex® dans un mélange eutectique de sel fondu formé de NaNO3/KNO; (sel par la

suite). Cependant, deux protocoles distincts d’élaboration ont été mis au point.

Protocole d’élaboration n°

L’élaboration d’'un échantillon de composite NaNO3/KN03-Timrex® SFG avec x% de graphite
en masse (x%m) s’effectue comme suit :

- Dans un premier temps on pése les masses de graphite et sels nécessaires pour produire
la quantité de composite voulue en respectant le pourcentage x%m de SFG souhaité.

- Puis, on introduit la masse de sel dans un creuset en nickel que I'on place dans un four
préalablement chauffé a 50T au-dela de la températ ure de fusion du sel.

- Une fois la fusion du sel obtenue, on disperse la quantité de Timrex® SFG75 tout en
remuant afin d’obtenir un mélange liquide homogeéne.

- On finit par couler le contenu du creuset dans un moule creux reposant sur une plaque

plate qu’on laisse refroidir a température ambiante.
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La forme, la taille et I'état de surface des échantillons élaborés sont dictés par les exigences
des moyens de caractérisation disponibles. La plupart des échantillons élaborés sont de forme
parallélépipédique, avec des dimensions 25x25xe, 45x45xe ou 100x100xe mm, avec des épaisseurs
e variables. Pour ce qui est de la planéité : celle de la face inférieure est donnée par la plaque plate
sur laquelle repose le moule, tandis que celle de la face supérieure est obtenue soit par découpe
guidée de I‘échantillon a I'aide d’'une scie circulaire, soit par polissage.

Les problémes majeurs rencontrés lors de I'application du protocole n®l sont :

— Une limite quant a la quantité maximale de SFG que I'on peut disperser dans le sel. Au-dela

de 20%m de SFG, le mélange devient tellement visqueux que la coulée s’avére difficile. Le
composite prend alors une forme granulaire (voir figure 2.5a).

— Une porosité significative répartie aléatoirement sur tout le volume de I'échantillon (voir figure

2.5b). A l'origine de cette porosité on trouve essentiellement : a) le brassage nécessaire a

’'homogénéisation du mélange liquide obtenu apres dispersion du graphite dans le sel fondu ;

et b) la coulée du mélange.

b) E
Figure 2.5 : a) Granulats de NaNOyKNQOs-Timrex SFG75 (20%m) [42] ; b) lllustration du probléme de
porosité, composite NaNOy/KNO; - SFG 75 (15%m)

Protocole d’élaboration n?2

Face aux problémes rencontrés avec le protocole n®1, un deuxiéme protocole de mise en
forme par dispersion a été imaginé. Il s’agit d’effectuer la dispersion du graphite dans le sel
directement dans le moule ol le mélange est ensuite refroidi et soumis a une légere pression
uniaxiale, aidant a consolider et & dégazer. En s’affranchissant de la phase de coulée, on arrive a
dépasser sans difficulté la limite du 20%m de SFG et a diminuer Iégérement la porosité.

On verra par la suite (chapitre 3) que ce protocole ne conduit pas nécessairement a des
composites possédant de meilleures propriétés thermiques, la réduction de la porosité étant
insuffisante. En effet, il semblerait que le protocole n2 ne fait que diminuer la taille des bulles d’air
piégé.

Si 'on souhaite venir a bout de ce probléme, on peut avoir recours a un agent d’affinage
comme employé lors de I'élaboration des verres qui posseédent également une forte viscosité a I'état
liquide. Cet agent d’affinage (le sulfate de sodium pour I'élaboration du verre) est ajouté au mélange
visqueux pour faire grossir les bulles gazeuses. Elles peuvent alors remonter a la surface et
disparaitre. La question serait de trouver un agent d’affinage pour I'élaboration des matériaux

graphite/sel.
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110 um

Figure 2.6 : a) Photo d’un échantillon NaNOy/KNQO;-Timrex SFG75 (15%m) de 100x100x20 mm; b)
Image MEB d’un échantillon ZnCl, —Timrex SFG44 (5%,,) ; c) et d) Images MEB d’un échantillon
NaNOyKNO;-Timrex SFG75 (15%m) a deux résolutions différentes.

Microstructure des composites

A I'échelle macroscopique (figure2.6a), les composites obtenus par dispersion offrent 'apparence d’un
milieu homogéne et isotrope. Leur isotropie macroscopique a été vérifiée a travers la mesure des
propriétés physiques telles que la diffusivité et la conductivité thermiques au chapitre 2. Il faut
descendre a I'échelle millimétrique pour constater la nature hétérogéne du milieu (voir figure2.6b). A
cette échelle, les composites ressemblent a une dispersion aléatoire de particules ellipsoidales et
plates (graphite) dans une phase continue (sel). Une morphologie encore plus complexe est dévoilée
par des images a I'échelle micrométrique (figures 2.6¢c et 2.6d). On découvre une phase cristalline
discontinue, faite de petits cristaux regroupés dans le désordre entre les particules de graphite. Les
contacts entre le sel et le graphite s’averent étre imparfaits. Par ailleurs, I'existence d’'une

microporosité significative s'impose a la vue.
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2.3. Elaboration par compression uniaxiale

Le procédé d’élaboration par compression uniaxiale consiste a compresser a froid un mélange
de particules de GNE et de sel en poudre. Nous commencgons cette section en rappelant brievement
I'état actuel des connaissances concernant les matrices de GNE, qui constituent un repére pour nos
développements. On présente ensuite le protocole de compression des mélanges GNE/sel que nous
avons adopté et nous décrivons qualitativement la structure des composites obtenus. A la fin de la
section, nous recensons I'ensemble de problémes rencontrés lors de cette mise en forme.

Pour un échantillon de volume V' élaboré par compression, nous allons noter respectivement

m, et mg les masses de GNE et de sel contenues dans I'échantillon et V', et V' leurs volumes
respectifs. On définit les densités apparentes de graphite ( p,,, ) et de sel (p, ) par :
Pag =m 1V py=m/V
Leurs fractions volumiques respectives sont :
O=V, IV =pylp, =V IV =pylp,
ou P, et p; représentent les masses volumiques du graphite et du sel. Il est aisé de montrer que la

porosité totale de I'échantillon ( &) est telle que :

l=¢+¢ +e&

Les matrice de GNE

Les matrices de graphite sont obtenues en compressant uniaxialement des vermicules de GNE : une

masse connue de GNE est introduite dans un tube long, puis pressée a 'aide d’un piston jusqu’'a ce
que I'échantillon atteigne le volume souhaité. Au cours de la compression, les vermicules s’aplatissent
et se froissent, ce qui favorise leurs entrelacements ainsi que leurs cohésions [48]. Le résultat est une
matrice poreuse dont la structure peut se décrire a deux échelles différentes : celle de la porosité
entre les vermicules aplaties de GNE (macroporosité, fig. 2.7 a gauche) et celle de la porosité a

l'intérieur des particules de GNE (microporosité, fig. 2.7 a droite).
TS | S RS R
W .'. " o -ll!:; ] b

Figure 2.7 : Images MEB d’une matrice de GNE a deux échelles permettant d’apprécier la double
porosité de la structure. A gauche la macroporosité (espace entre vermicules), a droite la
microporosité (alvéoles a l'intérieur des vermicules
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De plus, lors de la compression, les feuilles de graphite tendent a se placer dans des plans
perpendiculaires a I'axe de compression. A I'échelle macroscopique, apparait alors une alternance de
couches paralleles a « forte » et « faible » densité de graphite (voir figures 2.8 et 2.9). Tout ceci
confére a la matrice de GNE des propriétés macroscopiques orthotropes. Dans ce document, on
parlera souvent de conductivités thermiques (voire effusivités) axiale (dans le sens de la compression)

et radiale (dans le sens transverse a la compression).

Sens de compression

Iy
A1
9744 19KV
Figure 2.8 : Schéma de compression et de la Figure 2.9 : Photo MEB montrant I'alternance de
structure en couches paralléles qui résulte. couches a « forte » et « faible » densité de GNE.

Les expériences visuelles effectuées par Celzard et al. [43] ont permis de retracer un processus de
consolidation des vermicules de GNE. Deux phases majeures peuvent étre distinguées :
- La phase d’empilement ou les vermicules de GNE se réorientent et se rapprochent les uns

des autres. Une certaine diminution de la macroporosité est observée sans qu'il y ait encore
déformation des particules de GNE (leur densité ne change pas).

- La phase de déformation, dont le début est défini par le seuil de rigidité (seuil a partir duquel

le module d’Young de la matrice devient non nul). Quand cette limite est atteinte (~ 3-10 Kg

de GNE par m3), le mouvement relatif des vermicules cesse et leur déformation commence.

De fagon progressive et homothétique, les vermicules de GNE deviennent plus petits et se

rapprochent. Le rapport £ = macroporosité / porosité totale devient donc constant.

Dans le méme article, on trouvera une étude exhaustive et approfondie des propriétés
physiques de I'espace et de la phase solide des matrices de GNE. Les propriétés thermiques de ces
matrices ont été étudiées par Bonnisel [44], Olives [35] et Py [17]. Outre la mise en évidence du
caractere orthotrope des transferts, ces auteurs montrent que les propriétés thermiques effectives

(ex. : conductivités axiale et radiale) des matrices de GNE peuvent s’expliquer a I'aide d’'un seul

paramétre structurel : la densité apparente de la matrice ( p,, ), définie comme étant le rapport entre

la masse de GNE (m, ) et le volume de I'échantillon (}"). Ainsi, fixer les propriétés thermiques d’une

matrice de GNE revient a fixer sa densité apparente et donc a déterminer, lors de I'élaboration, la

masse de graphite nécessaire a |‘'obtention d’un échantillon de volume V' avec la valeur de densité

apparente p,, souhaitée :m, =p V.
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Compression du mélange GNE/sel

Concernant I'étude de la compression d’'un mélange de vermicules de GNE et de poudre de
sels, la littérature est malheureusement peu abondante. Mauran et al [45] établissent une loi
comportementale liant contrainte et déformation au cours de la compression d’'un mélange de GNE et
de MnCl,. Les auteurs montrent qu’a contrainte axiale fixée, l'inverse de la densité apparente du
mélange est liée a la teneur en masse de GNE par une relation polynomiale d’ordre 2. Plus proche de
nos objectifs, le travail de Olives et al. [35] traite des propriétés thermiques de matrices de GNE
imprégnées de sel. lls montrent que les conductivités thermiques (axiale et radiale) dépendent a la
fois de la densité apparente de la matrice et de la fraction volumique (voire massique) du sel.

Ce résultat reflete les modifications structurales induites par la présence du sel dans la
matrice de GNE. Aprés une phase d’empilement, on peut s’attendre a ce que les particules du sel
(solide « indéformable ») conditionnent la déformation et la densification (donc la tortuosité) du GNE.
Dans la figure 2.10, nous avons représenté les courbes déformation - contrainte correspondant a la
compression du GNE seul et a la compression de deux mélanges GNE/sel. On observe que la
présence du sel entraine un raccourcissement de la phase d’empilement et limite la déformation du
mélange. De plus, on distingue trois phases (au lieu de deux) distinctes de densification dont le début
est signalé par un changement significatif de la dérivée de la déformation par rapport a la contrainte.

100

= GNE10
90
= GNE40
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0,1 i 1
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Figure 2.10 : Courbes de déformation — contrainte lors de la compression du GNE seul (en noir) et de
la compression de deux mélanges GNE/sel (GNE10 : 10%m de GNE ; GNE40 : 40%m de GNE).

Ainsi Pag (voire ¢ ) n'est plus le seul paramétre influant sur les propriétés thermiques des

matrices GNE/sels, et I'on doit alors tenir compte de la fraction volumique de sel (¢, ). Les composites
GNE/sels peuvent alors étre élaborés de différentes fagons. En effet, pour une fraction volumique de
sel (¢, ) donnée, on peut obtenir différentes densités apparentes de la matrice en faisant varier ¢
dans l'intervalle [0,1- @, ]. De méme il est possible de fixer ¢ et de faire varier ¢, dans [0 ,1-¢]. Une

étude exhaustive des matériaux GNE/sel aurait exigé de suivre les deux voies. Nous avons adopté
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une démarche intermédiaire, certes critiquable, mais qui permet un premier balayage du domaine de

variation de ces deux grandeurs.

Protocole d’élaboration des composites GNE/sel

Sachant que les sels subissent une expansion volumique lors de la fusion, il est judicieux de

concevoir les composites GNE/sel pour laisser au sel I'espace nécessaire a sa transformation.

Autrement, on risque de dégrader la matrice et/ou de provoquer des fuites de sel. Aussi, la

transformation de phase du sel sous contrainte induit des comportements thermodynamiques non

souhaités (cf. [37]). Arbitrairement, nous avons décidé d’une porosité totale de 20-25% environ pour

tout échantillon (£=0.2-0.25), sachant qu’'une partie de la porosité de la matrice ne sera pas

accessible au sel. On notera que fixer la valeur de ¢ revient & établir un rapport de linéarité entre ¢,

et ¢ pour I'ensemble des échantillons étudiés. Nous explorons donc le sous domaine :
¢ =(1-8) ;9

des combinaisons possibles de ¢, et ¢ .

Les étapes du protocole d’élaboration d’'un composite de volume V' et fraction volumique de

GNE ¢ (ou a masse volumique apparente p,, ) sont alors les suivantes :

e Tout d’abord, on calcule les masses de GNE et de sel nécessaires

Pag
Pag
¢
2
Pas

=
=
=
=
=

mg:pagV
P=Pag! Py
g =1-€-¢
pas :¢sps
mS =pasV

et on les obtient par pesé.

e Puis, ces masses sont introduites dans un conteneur pour y étre manuellement mélangés. Il

s’agit d’'une étape délicate car les densités volumiques du GNE et du sel sont trés différentes.

o Ce mélange est introduit dans un moule congu spécialement pour I'élaboration de composite

GNE/sel (voir figure 2.11, a gauche) et finalement compressé. On utilise pour ce faire une

machine de traction - compression disponible a 'TENSAM (voir figure 2.11, a droite). La

compression se fait & vitesse constante (20mm/min) jusqu’a atteindre le volume d’échantillon

souhaité. La contrainte en fin d’expérience est de 40 MPa.
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Figure 2.11 : Gauche : Moule creux et piston en aluminium (coté intérieur 50 mm, hauteur 350 mm) ;
Droite : Machine de traction - compression.

La figure 2.12 montre I'évolution de ¢, en fonction de ¢ pour une série d’échantillons

élaborés (points en bleu). On constate bien lalignement des point selon une droite :

¢, =(1-€) 4 —¢. La porosité des échantillons est donnée par différence entre la ligne noire en haut

(¢';=1-¢ ; £=0) etles points correspondant aux échantillons élaborés.
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Figure 2.12 : Fraction volumique de NaNOyKNOj; en fonction de la fraction volumique de GNE des
composites élaborés.

Structure des composites élaborés par compression

Cette méthode aboutit a une matrice consolidée de graphite dont la porosité est partiellement
occupée par les grains de sel. A I'échelle de I'échantillon, on observe une matrice caractérisée par
une alternance de couches avec des « faibles » et « forts » contenus en sel (figure 2.13a). Pour
abréger, nous parlerons de couches de graphite et de couches de sel. A I'échelle microscopique,
limage 2.13b permet de constater que les couches de graphite présentent une structure similaire a
celle des matrices de GNE. Lors de la compression du mélange GNE/sel, les vermicules de GNE
arrivent toujours a se réarranger et s’orienter perpendiculairement a I'axe de compression. L’image

MEB dans la figure 2.13c montre la complexité et l'irrégularité des interfaces entre couches de
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graphite et couches de sel. Aussi, la figure 2.13d permet d’apprécier un mélange assez désordonné
de sel et de GNE dans les couches dites de sel. On observe également comment les particules de sel

sont enveloppées dans le GNE.

essail WD1L0. 3mm 1'5.0kV 500u;

o & ¥

Figure 2.13 : a) Composite NaNOyKNO3;-GNE (10%m) élaboré par compression ; b) Image MEB
montrant la structure des couches de graphite ; ¢) Photo MEB d’une interface entre couche de
graphite et couche de sel ; d) Image MEB montrant la structure d’'un couche de sel.

Problémes rencontrés

Les problémes majeurs rencontrés lors de I'élaboration des composites GNE/sel sont décrits
ci-dessous. lls concernent la difficulté du mélange des composants avant compression et les effets
que nous appellerons de peau et de bord.

Etant donné la différence considérable de masse volumique existante entre le GNE (3 kg.m'3)
et le NaNO3/KNO; (2140 kg.m's), il est tres difficile d’obtenir un mélange de départ homogéne et
encore plus d’obtenir deux fois de suite ce méme mélange. Par ailleurs, en versant le mélange dans le
moule, des problémes de séparation des phases peuvent survenir.

Lors de la compression, le seul souffle créé entre le piston et le mélange des poudres suffit a
pousser une quantité de GNE sur les parois du moule. Ce phénoméne s’explique du fait de la trés
faible masse volumique des vermicules de GNE (~3 Kg.m'3). Ceci produit une couche mince plus
dense en GNE & la surface du composite qui engendre un « Effet de Peau » (figure 2.14a). Cette
couche est plus importante sur les faces de I’échantillon perpendiculaires a I'axe de compression que

sur les faces latérales. Il s’agit d’'une couche limite plus conductrice qui pourrait biaiser les mesures de
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conductivité thermique. C’est pourquoi il est nécessaire de s’en affranchir soit par polissage, soit par
échantillonnage au centre du composite.

Un effet de bord peut également apparaitre. Il se traduit par une distorsion prés du bord des
échantillons de la structure en couches paralléles de la matrice graphite/sel. On remarque nettement
ce phénoméne dans la figure 2.14b, la succession de couches graphite/sel s'incurvant a proximité des
bords de I'échantillon. Il convient alors d’échantillonner au cceur de la matrice pour éviter des
possibles biais dans les mesures de conductivité thermique et le cas échéant d’éliminer des
échantillons. Toutefois, on constatera plus tard (Chapitre 4) une légére dégradation du caractere
orthotrope des matrices GNE/sel qui est en rapport avec cet effet de bord. Nous rappelons que ces
effets sont d’autant plus importants que la taille des échantillons est petite et qu’il conviendra donc de

penser a I'élaboration d’échantillons plus gros.

Figure 2.14 : A gauche : lllustration de l'effet de peau ; A droite : Photo d’une coupe radiale d’'un
composite NaNOyKNO;-GNE (10%m).

2.4. Autres moyens d’élaboration

Nous décrivons ici brievement d’autres voies d’élaboration qui ont été étudiées dans le cadre des
projets HTP-STOCK et DISTOR.

A linstar des résultats obtenus avec la paraffine [17], l'infiliration avec du sel fondu d’une
matrice de GNE pré - consolidée a été étudiée par le laboratoire PROMES. Malheureusement, cette
voie d’élaboration s’est avérée inefficace en raison de la viscosité élevée des sels et de la
microstructure particuliere des matrices de GNE. Méme en infiltration sous vide, le taux de
remplissage de la matrice reste insuffisant et la répartition du MCP extrémement hétérogéne (Figure
2.15a).
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b

Figure 2.15 : A gauche : Vue d’un échantillon obtenu par infiltration [42] ; Centre : Echantillon élaboré
par compression isostatique ; A droite : Granulés élaborés par fusion d’un mélange de graphite (GFG
ou GN) et de sel en poudre.

Parallélement, la société suisse/allemande SGL Carbon Group a mis au point deux autres
voies d’élaboration dans le cadre du projet DISTOR. Il s‘agit tout d’abord de I'élaboration par
compression isostatique dans un bain d’huile d’'un mélange a froid de graphite GFG (GNE broyé) et de
billes de sel (amas de cristaux). Les pressions appliquées sont considérables et avoisinent les 2000
bar. Les composites obtenus sont constitués d’'une phase isotrope, continue et dense en graphite ou
viennent s’incruster les particules millimétriques du sel (figure 2.15b). Des échantillons issus de cette
méthode ont été partiellement testés dans le cadre de la collaboration établie entre les projets HTP-
STOCK et DISTOR. La deuxieme voie développée est I'élaboration par fusion d’'un mélange a froid de
graphite naturel (GN) ou de GFG et de sel en poudre. Les composites obtenus se présentent sous

forme granulaire (figure 2.15c).

2.5. Conclusion

Dans ce premier chapitre, les matériaux sources pour I'élaboration de composites destinés au
stockage d’énergie a haute température (SEHT) ont été présentés. Il s’agit :

- des vermicules de GNE possédant une trés faible masse volumique, une porosité élevée et
une grande capacité de consolidation.

- des particules de graphite synthétique Timrex® SFG qui s’apparentent aux particules de
graphite naturel.

- du mélange en proportion eutectique (50%m,) de NaNO3/KNO;. Ce mélange posséde tous les
atouts nécessaires pour étre utilisé comme MCP (chaleur latente élevée, non hygroscopique,
peu corrosif, stable, ...).

Par ailleurs, les méthodes d’élaboration de composites associées a chaque type de graphite
ont également été décrites. Il s’agit de la compression uniaxiale d’'un mélange de vermicules de GNE
et de sel en poudre et la dispersion de particules de Timrex® SFG dans un bain de sels fondus. La
premiere conduit a I'obtention de composite aux propriétés anisotropes. Elle soufre malheureusement
de problémes de reproductibilité dus a la grande différence de masse volumique entre le GNE et le
sel, rendant difficile I'obtention d’'un meélange homogéne avant compression. L’élaboration par
dispersion fournit des matériaux aux propriétés plus homogénes. Des risques de ségrégation

sel/graphite sont néanmoins possibles, ce qui pourrait affecter la stabilité de ces composites.
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Les autres moyens de mise en forme détaillés dans ce chapitre n'ont pas survécu aux premiers tests,
si ce n'est I'élaboration par compression isostatique. Cette méthode développée dans le cadre du
programme européen DISTOR a l'avantage de fournir des composites beaucoup plus denses et
présentant des propriétés isotropes.

Finalement, les deux méthodes d’élaboration employées possédent a la fois des avantages et
des inconvénients pour étre transférés a I'échelle industrielle. L’élaboration par compression a
l'avantage d’'une manipulation des produits a froid, mais peut exiger des moyens de compression
onéreux a grande échelle. De plus, telle que pratiquée aujourd’hui la méthode ne posséde pas le
niveau de reproductibilité requis a I'échelle industrielle. L’élaboration par dispersion nécessite une
manipulation des produits a chaud, ce qui augmente considérablement le prix de revient du matériau
a grande échelle. Il faut rappeler que les composites ont surtout été élaborés en vue d’étre
caractérisés avec les moyens disponibles au laboratoire. Ainsi la forme, l'état de surface et
'hygroscopicité des composites ne poseront pas forcément de complications au moment de leur
utilisation. Par contre les problémes liés a la reproductibilité de la mise en forme ou a la stabilité du
matériau s’averent étre plus embétants aussi bien a I'échelle du laboratoire que celle de l'industrie.
Nous verrons également plus tard les différences existantes entre les propriétés de transferts

thermiques des matériaux issus de ces deux techniques d’élaboration.
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Chapitre 3: Propriétés thermiques des

composites élaborés par dispersion

Ce chapitre est dédié a I'étude des propriétés thermiques des matériaux SFG/Sel.
Nous présentons dans la premiere section I'ensemble des matériaux/échantillons qui ont fait
l'objet de ceftte étude, en les décrivant a travers quelques propriétés texturales d’intérét
pratique (fractions volumiques des phases, densités apparentes...). La deuxieme section
rappelle le principe de la méthode utilisée pour déterminer les propriétés thermiques des
échantillons et analyse la qualité des résultats de ces mesures en termes de fiabilité et de
Justesse. Elle contient également une analyse concernant 'homogénéité des mélanges
SFG/Sel et la porosité des échantillons élaborés.

C’est dans la troisieme section que nous présentons l'ensemble des résultats de
mesure : conductivités thermiques, effusivités thermiques, capacités thermiques et chaleurs
massiques des échantillons. Une premiére analyse de ces résultats permet d’évaluer I'effet de
la quantité de graphite dispersé dans le sel, ainsi que celui de la taille des particules de SFG,
sur les propriétés thermiques effectives des matériaux graphite/sel et d’identifier des
tendances d’évolution de celles-ci en fonction de la fraction volumique de SFG.

Enfin, une étude de modélisation de la conductivité thermique des composites
élaborés par dispersion est proposée. Cette modélisation s’appuie sur la Théorie du Milieu
Effectif Généralisé (TMEG) et permet d’approfondir sur la compréhension de l'effet du SFG
(quantité et taille des particules) sur les propriétés effectives de transferts des matériaux

étudiés.
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3.1. Les matériaux étudiés et leur caractérisation

texturale

Le tableau 3.1 recense I'ensemble des matériaux SFG/Sel qui ont fait I'objet de cette étude. On les
désigne :

SFGxxx / yy% / #n
ou xxx représente la taille moyenne (um) des particules de SFG utilisées, yy% donne le pourcentage
en masse de graphite ajouté au sel et #n (n=1,2) fait référence au protocole d’élaboration employé. Il

s’agit des trois éléments qui différencient les matériaux testés.

Densité Densité
apparente apparente du Fraction Porosité de
Matériau de SFG dans volumique de I'échantillo
'échantillon I’échantillon SFG n
SFG75/ 0% /#1 2137,9 0 0 0,0237 Protocole #1
SFG75/ 5% /#1 1932 * 96,5 0,0427 0,1191 Effet de la
SFG75/ 10% /#1 1870 * 187,0 0,0827 0,1487 quantité de
SFG75/ 15% I#1 1495 * 2242 0,0992 0,3205 SFG ajouté
SFG75/ 0% /#2 2100 * 0 0 0,0410 Protocole #2
SFG75/ 5% /#2 21041 105,2 0,0465 0,0406 Effet de la
SFG75/ 10% /#2 1683,4 168,3 0,0744 0,2337 quantité de
SFG75/ 15% /#2 1842,7 276,4 0,1223 0,1624 SFG ajouté
SFG75/20% /#2 1604,7 320,9 0,1420 0,2717
SFG75/20% /#2 1646,1 329,2 0,1456 0,2529
SFG75/25% #2 1878,7 469,7 0,2078 0,1487
SFG150/ 10% /#2 1870,1 187,0 0,0827 0,1487 Protocole #2
SFG150 / 15% /#2 1804,4 270,6 0,1197 0,1799 Effet de la
SFG150 / 20% /#2 1875,2 374,8 0,1659 0,1490 quantité de
SFG150 / 20% /#2 1909,8 381,8 0,1690 0,1333 SFG ajouté
SFG150 / 25% /#2 1813,7 381,8 0,2006 0,1782
SFG15/ 10% /#2 1684 * 252,6 0,1117 0,2346 Protocole #1
SFG44 / 10% /#2 1619 * 243,0 0,1074 0,2641 Effet de la taille
SFG75/ 10% /#2 1794 * 269,1 0,1190 0,1846 des particules
SFG150 / 10% /#2 1781~ 267,3 0,1182 0,1905 de SFG
SFG15/ 15% /#1 1308 * 130,8 0,0578 0,4045 Protocole #2
SFG44 /1 15% #1 1466 * 146,6 0,0648 0,3326 Effet de la taille
SFG75/ 15% /#1 1870 * 187,0 0,0827 0,1487 des particules
SFG150 / 15% /#1 - - - - de SFG

Tableau 3.1 Matériaux SFG/Sel étudiés

Les colonnes 2 a 5 du tableau 3.7 apportent une description micro structurelle des matériaux a
travers quelques parameétres d’intérét pour I'interprétation ultérieure des mesures. On considére un

échantillon de volume V et de masse m, comportant trois phases distinctes distribuées
aléatoirement : le sel (s), le graphite (g) et lair (a). On note V., et m, (avec x=s,g,a),
respectivement, le volume occupé par chacune des phases et leurs masses respectives :

V=I/5+Vg+Va m=mS+mg+ma
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Le contenu de graphite dans I'échantillon est caractérisé, soit par sa fraction massique w=m, /m,
soit par sa fraction volumique ¢=V, /V . La porosité de I'échantillonest: e=V_/V .

En notant p_ (x=s,g,a) la masse volumique réelle des phases, il est aisé de montrer que la masse
volumique apparente de I'échantillon est donnée par :

m —
V

On peut également définir une masse volumique apparente du SFG dans I'’échantillon :

pE—=(1-9-&)p,+dp, +ep, =(1-¢—-€)p, +¢p, (3.7)

Pos =k = gp (3.2)
a; 4 g

On note enfin que :

o=V, V=L (3.3)
Pq
et (voir équation (3.7)) :
€EVG/V={ —ﬁJ—¢{l—&j (3.4)
ps pS

La masse volumique apparente des échantillons p (colonne 2) a été déterminée par mesure
de la masse m et du volume V de I'échantillon a l'aide d’une balance de précision et d’'un
pycnometre a mercure (ou d’'un pied a coulisse, valeur marquée d’'un (*) dans le tableau 3.7)

respectivement. De méme, la mesure de m, et V' permet l'estimation de p, (colonne 3).

Connaissantp, p, =2190kg.m™ [46] et pg:2260kg.m_3 [47], on détermine enfin la fraction

volumique ¢ de graphite (colonne 4) et la porosité £ de I'échantillon (colonne 5).

3.2. Qualité des échantillons et des mesures

effectuées

Nous examinons ici la qualité des échantillons élaborés (homogénéité du mélange SFG/sel et
porosité), ainsi que celle des mesures de conductivité et d’effusivité thermique effectuées. Nous
rappelons tout d’abord (section 2.2.1) le principe de la méthode de mesure utilisée pour déterminer les
propriétés thermiques des échantillons, en faisant ressortir des indicateurs concernant la qualité et la
précision des estimations. L’analyse concernant 'homogénéité des mélanges SFG/sel est présentée
dans la section 2.2.2 ; elle contient également I'analyse des échantillons en termes de porosité. La
derniére partie (section 2.2.3) est consacrée a I'étude de la fiabilité des mesures de conductivité et

d’effusivité thermiques réalisées sur 'ensemble des échantillons décrits dans le tableau 3.1.
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3.21. Rappel de la méthode de mesure/estimation des
propriétés thermiques des échantillons

La méthode utilisée pour la mesure des conductivités et des effusivités thermiques est décrite
en détail dans I'annexe B de ce document. Il s’agit de la méthode du plan chaud avec suivi de
I'évolution thermique en face avant et face arriére de I'’échantillon. Le dispositif expérimental associé a
la méthode est représenté schématiquement sur la figure 3.1: [I'’échantillon a caractériser
(parallélépipéde de dimensions LXx LXe) est mis en contact avec un élément chauffant plan (sonde
électrique de dimensions LXx L) et inséré entre deux couches d’un matériau isolant dont I'effusivité
thermique est connue. Un premier thermocouple est placé a l'interface entre I'élément chauffant et
lisolant thermique en contact avec celui-ci (thermocouple face avant), le second se situant a

l'interface entre I'échantillon et le deuxiéme isolant (thermocouple en face arriére).

w4 Thermocouple, Température T,
"

Echantillon

N Re, Résistances
Résistance Re, | thermiques
chauffante de contact

NN

Thermocouple, Température T, Thermocouple, Température T
» 1

Figure 3.1 : Schéma du dispositif expérimental.

Une expérience « plan chaud » consiste a faire passer un courant électrique par I'élément

chauffant (sonde) pour dégager de facon contrélée un flux de chaleur ¢ .. (¢) (effet Joule) et a suivre

la réponse thermique en face avant 7, (¢) et face arriére 7,,,.,.(¢f) de I'échantillon. A I'état initial,
'ensemble du dispositif expérimental se trouve en équilibre thermique avec son environnement.
Pour remonter aux propriétés thermiques de I'échantillon a partir des mesures ci-dessus, il est

nécessaire de disposer d’'un modéle de transferts thermiques reliant la réponse thermique en face

avant 7, (1) et face arriére (¢) de I'échantillon avec le flux de chaleur injecté ¢, ... (¢). On

J—
I'écrit ici de fagon symbolique b

M (T, T e (03 Py (,6) = 0 (3.5)
ol 6 est un vecteur de paramétres contenant la conductivité thermique A et 'effusivité thermique E

de I'échantillon, mais également :

" Les détails de la modélisation sont donnés dans la deuxiéme partie de ce document.
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— deux parameétres thermiques relatifs a la sonde chauffante (capacité et résistance
thermiques) ;

— deux parameétres thermiques relatifs aux couches isolantes (conductivité et effusivité
thermiques) dont les valeurs sont connues ;

— trois résistances thermiques de contact associées aux interfaces « isolant/sonde »,
« sonde/échantillon » et « échantillon/isolant » ;

— des coefficients convectifs tenant compte des échanges thermiques entre le dispositif et Iair
environnant ;

— quelques paramétres géométriques (épaisseurs des couches isolantes, surface de la sonde,
dimensions de I'échantillon) supposés connus avec certitude.

Comme montré dans le chapitre 6, les dimensions de ['échantillon, ainsi que la durée de

I'expérience, sont décidées de fagon a assurer la justesse de I'estimation ultérieure de A et £ . On

essaye, entre autre, de rendre T, .(t) et () insensibles au plus grand nombre des

T, arriére

parameétres ci-dessus. Le modeéle (3.5) peut alors se réécrire:
M (Tavant (t)’ Tarriére (t)’ ¢sonde (t)’ aconnu H einconnu ) =0 (36)

ou les seuls parameétres inconnus, regroupés dans 6,

comme » SETAIENE lES propriétés thermiques de
I'échantillon (A et E), la capacité thermique de la sonde et la résistance thermique associée a
linterface « sonde/échantillon ». lls sont estimés par minimisation de I'écart quadratique entre

mesures et simulations :

el

Hinconnu =arg min I(favant (t7 éincunnu ) - Tavant (t))2 dt + J-(farriére (t’ éinconnu ) - Tarriére (t))zdt (3 7)
t t

ou T et T désignent, respectivement, les simulations et les mesures. On gardera comme indicateurs

de la qualité du modéle ainsi estimé, les écarts types :

A
1 Ay
% =1A I(Tx(t;@ncannu)—Tx(t))zdt X = avant, arriére (3.8)
t=0
et les valeurs moyennes des écarts relatifs :
A ~ e
1 T.(t;6. —-T.(¢
,le - J. x( > mconnu) x( ) dt x= avant, arriére (39)
A < T.(1)

3.2.2. Qualité des échantillons : homogénéité et porosité

Pour juger de 'homogénéité du mélange SFG/sel dans les échantillons, on a d’abord mesuré
les propriétés thermiques (conductivité et effusivité) d’'un échantillon de dimensions 100x100x20mm
(composite NaNO3/KNO; - SFG 75 - 10%m). Cet échantillon a été ensuite découpé en trois sous
echantillons de dimensions 25x25x20 mm dont les propriétés thermiques ont été également

mesurées. Les résultats obtenus sont reportés dans le tableau 3.2.
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Ecarts (%) par Ecarts (%) par
E y) rapport a rapport aux
I’échantillon valeurs moyennes
Um2K's™) | Wm' K" | en E en A | en E en A
Echantillon (100x100x20mm) 1982 2,23 - - 1,6 2,3
Sous échantillon 1 (25x25x20mm) 1874 2,06 54 7,6 3,9 55
Sous échantillon 2 (25x25x20mm) 1950 2,18 1,6 2,2 0 0
Sous échantillon 3 (25x25x20mm) 1994 2,27 0,6 1,8 2,2 4.1
MOYENNE 1950 2,18 - - - -

Tableau 3.2 : Propriétés thermiques des échantillons de NaNOyKNOs; — SFG 75 (10%m)

On observe que les écarts relatifs entre les propriétés thermiques des sous échantillons et les
propriétés thermiques de I'échantillon pére sont inférieurs & 8%, souvent en dessous de 2,5%
(colonnes 4 et 5). Par rapport aux valeurs moyennes de conductivité et d’effusivité calculées en tenant
compte de I'ensemble des mesures (échantillon pére et sous échantillons), les écarts relatifs se
situent entre 0 et 5,5% (colonnes 6 et 7). Comme on verra dans la section suivante, ces écarts sont du
méme ordre de grandeur que ceux qui peuvent étre constatés en réalisant plusieurs mesures sur un
méme échantillon. Au regard de la précision des mesures, on peut donc conclure a ’homogénéité de
la répartition des particules de SFG dans le mélange sel/SFG.

Sur 3.3,

matériaux/échantillons testés (tableau 3.1, colonne 5). La figure 3.2 montre une tendance de la

les figures 3.2 et nous avons représenté les valeurs de porosité des
porosité a augmenter avec la quantité de graphite ajoutée : la porosité se situe entre 15 et 30% pour
des échantillons avec plus de 5%m de SFG, tandis qu’elle reste dans la plage de 2 a 12% pour des
pourcentages en masse de graphite entre 0 et 5. || semble également que le protocole #2 contribue a
améliorer la qualité des échantillons (réduction de la porosité). Par ailleurs, la figure 3.3 montre que la

porosité des échantillons est d’autant plus petite que la taille des particules de graphite est grande.

0,35
*

0,3 .

: -

L A
@ 02f------mmmmm— o r'f”,l"'i-f_jf””;.? 777777777 R —
8 ‘ . _ - A C A
‘6 :' ,',“‘ L | ..'~. R
B 015t T T A m

P A A’
K3
01+ -~ e IS
0,05 ? ,,,,,,,,,,, B
0 T T T T T
0 5 10 15 20 25 30
%m SFG

|- ®- SFGT75 - Protocole #1 -- M-~ SFG75 - Protocole #2 - A- SFG150 - Protocole #2|

Figure 3.2 : Porosité des composites en fonction du contenu de graphite
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Figure 3.3 : Porosité des composites en fonction de la taille des particules de SFG

Les photographies des échantillons SFG75 / 5% / #1, SFG75 / 10% / #1 et SFG75/ 15% / #1 sur
la figure 3.4, permet de constater que 'augmentation de la porosité est généralement accompagnée

d’'une augmentation de la taille moyenne des pores.

a) 5%m de SFG 75 b) 10%m de SFG 75 c) 15%m de SFG 75
Figure 3.4 : Etat de surface des composites NaNOyKNO; - SFG 75 (Protocole #1).

Les échantillons (tel que le SFG150 / 10% / #1) présentant un défaut d’élaboration (cavité d’air)

qui risque de biaiser I'estimation des propriétés thermiques, seront exclus des études ultérieures.

3.2.3. Qualité des mesures de conductivité et d’effusivité

thermiques

Sauf rare exception, trois essais « plan chaud » ont été effectués sur chacun des échantillons
listés dans le tableau 3.1. On dispose donc de trois valeurs estimées de conductivité thermique et
d’effusivité thermique pour chacun d’entre eux. Ces estimations vont nous permettre d’évaluer la

fiabilité de la méthode de mesure utilisée.
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Figure 3.6 : Etude de fiabilité concernant les mesures d’effusivité thermique. A gauche : Valeurs

mesurées face a leurs moyennes respectives ; A droite : Distribution de fréquences des écarts relatives

entre mesures et valeurs moyennes.

Sur la figure 3.5 a gauche, nous avons représenté I'ensemble des valeurs de conductivité
thermique estimées face a leurs moyennes respectives. A droite, on trouve la distribution de

fréquences correspondant aux écarts relatifs £, définis par :

g,, =—L_"2x100 (3.10)
’ A

ou 4, estla i°™ estimation (i=1,2,3) de la conductivité thermique de I'échantillon « e » et A, est la
valeur moyenne des estimations réalisées sur ce méme échantillon, 4, =(4,,+4,,+4,;)/3. On

constate que la variabilité dans la mesure de conductivité thermique est de 4-5% environ. Pour

I'effusivité thermique (voir figure 3.6), la dispersion des mesures est généralement inférieure a 5%.
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Comme déja indiqué, la qualité du modéle de transferts calé sur les observations des

températures en face avant et en face arriére est mesurée a travers les écarts types o, (Eq. (3.8)) et

les moyennes des écarts relatifs u, (Eq. (3.9)). Pour 'ensemble des mesures effectuées (24
échantillons x 3 mesures/échantillon), les courbes de fréquences cumulées correspondant aux valeurs

de o, et . (x=T, T ) sont montrées sur les figures 3.7 et 3.8. Que ce soit en face avant ou

avant >~ arriére
en face arriere, les écarts types o, sont a 99% inférieurs & 0.1 (fig. 3.7). Autrement dit, les écarts
« modele — mesure » sont au pire du méme ordre de grandeur que la précision dans la mesure de
température par thermocouples. Concernant les écarts relatifs (fig. 3.8), ils sont toujours inférieurs a

2% en face avant et plus importants en face arriére (<10% a 95%) du fait de la montée plus faible en

température de I'échantillon a cet endroit.

3.3. Effet du graphite sur les propriétés thermiques
des composites NaNO3;/KNO;-SFG

Nous examinons dans cette section I'ensemble des résultats de mesure, le but étant
d’analyser I'effet du graphite (quantité et taille des particules) sur les propriétés thermiques effectives
des matériaux sel/SFG. Dans le tableau 3.3 sont répertoriées les valeurs moyennes (issues de trois

tests par échantillon) de conductivité et d’effusivité thermiques obtenues par la méthode du plan
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chaud. On rappelle que la dispersion des mesures autour de ces valeurs moyennes est généralement
inférieure a 5%.

Connaissant A4 (conductivité thermique), E (effusivité thermique) et p (masse volumique
apparente de I'échantillon), les valeurs des capacités thermiques et celles des chaleurs massiques ont

été calculées a partir de la relation existante entre conductivité et effusivité thermiques :

E=/p cp;t (3.11)
Fraction Conductivité Effusivité Capacité Chaleur
Matériau volumique thermique thermique thermique massique
de EFG AWni' K'Y | EUmK's™) | pe,(JmP K™Y | ¢, (Jhkg”K™)
SFG75/ 0% /#1 0 0,91 1671,6 3070,9 1436,4
SFG75/ 5% /#1 0,0427 1,53 1989,7 25771 1333,9
SFG75/10% /#1 0,0827 2,23 2332,0 24319 1300,5
SFG75/ 15% /#1 0,0992 2,56 2228,7 1938,6 1296,7
SFG75/ 0% [#2 0 1,09 1764,7 2857,0 1360,5
SFG75/ 5% [#2 0,0465 1,50 1904,0 2409,1 1144,97
SFG75/10% /#2 0,0744 1,14 1643,7 2370,2 1408,0
SFG75/ 15% /#2 0,1223 2,83 2468,3 2153,3 1168,5
SFG75/20% /#2 0,1420 4,21 2797,0 1859,3 1158,6
SFG75/20% /#2 0,1456 5,40 3249,5 1955,7 1188,1
SFG75/25% /#2 0,2078 6,65 3486,7 2001,5 1116,22
SFG150/ 10% /#2 0,0827 3,15 2361,6 1770,7 946,8
SFG150 / 15% /#2 0,1197 5,44 32041 1885,0 1044,6
SFG150 / 20% /#2 0,1659 6,77 3619,6 1933,7 1031,2
SFG150 / 20% /#2 0,1690 6,93 3536,6 1805,2 945,2
SFG150 / 25% /#2 0,2006 8,43 3888,6 17931 988,6
SFG15/10% /#2 0,117 2,97 2464,0 2044 .4 1214,0
SFG44 / 10% /#2 0,1074 2,88 2339,3 1896,4 1171,3
SFG75/10% /#2 0,1190 2,83 2468,3 2153,3 1200,3
SFG150/ 10% /#2 0,1182 5,44 32041 1885,0 1058,45
SFG15/ 15% /#1 0,0578 1,22 1597.,9 2093,0 1600,2
SFG44 / 15% /#1 0,0648 1,64 1796,5 1964,1 1339,8
SFG75/15% /#1 0,0827 2,23 2332,0 2431,9 1300,5

Tableau 3.3 : Résultats des mesures de propriétés thermiques.

3.3.1. Choix des parameétres relatifs a la microstructure

Les propriétés thermiques effectives des matériaux étudiés vont étre fonction des propriétés
thermiques des phases présentes (sel, graphite, air) et de leur microstructure. Les propriétés
thermiques du sel, du graphite et de l'air étant prédéterminées, c’est donc I'espace occupé par
chacune des phases, ainsi que leurs arrangements respectifs, qui détermine les valeurs des
propriétés effectives. Notre objectif ici est de décider des paramétres relatifs a la microstructure qui
sont le mieux adaptés pour expliquer les propriétés macroscopiques des matériaux sel/SFG.

Pour ce qui est de la capacité thermique, il est aisé de montrer que :
pcp :(1_¢_€)pscps +¢pgcpg +gpacpa = (1_¢_8)pscps +¢pgcpg (312)
OU P,y P, e p,c,, représentent la capacité thermique du sel, du graphite et de Iair,

respectivement. Connaissant ces trois capacités, celle du matériau n’est donc fonction que de la

fraction volumique de graphite ¢ et de la porosité ¢ .
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Pour la conductivité thermique effective (voire I'effusivité thermique), 'analyse n’est pas aussi
simple. En effet, sa valeur est en général fonction des fractions volumiques des phases et de leurs
agencements respectifs. Dans le cas des matériaux étudiés, ou la conductivité thermique du graphite
est bien plus importante que celle du sel et de I'air, on peut imaginer que la fraction volumique et la
continuité spatiale de la phase graphite suffisent a expliquer la conductivité thermique apparente de
'échantillon. Par ailleurs, si on suppose que les particules de SFG dans le matériau sont
aléatoirement réparties et orientées, la structure du réseau conducteur (phase graphite) sera alors
essentiellement déterminée par la fraction volumique de graphite dans le matériau. On arrive donc au
choix de la fraction volumique de graphite comme paramétre microstructural déterminant la
conductivité thermique apparente des matériaux étudiés.

Les figures 3.9 et 3.10, ou I'on a représenté la fraction volumique de graphite ¢ et la porosité
¢ des échantillons analysés face au pourcentage en masse de graphite ajouté @, montrent qu’il
serait dangereux de remplacer ¢ par @ dans les études relatives a la conductivité thermique
apparente. En effet, bien que la corrélation entre ¢ et @ n’est pas mauvaise (fig. 3.9), deux
échantillons de méme @ peuvent avoir des valeurs de porosité significativement différentes (fig.
3.10). Il est donc préférable de travailler avec la fraction volumique ¢ car elle ne tient compte que de
'espace occupé par la phase conductrice. On notera qu'il existe une corrélation linéaire parfaite entre

¢ et la densité apparente de SFG dans le composite Puag (eq. (3.2)), ce qui revient a dire que ces

deux paramétres sont interchangeables. On travaillera par la suite avec ¢ .

0,25 0,45
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B $-- - 035 L ______
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2 g * *
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Figure 3.9 : Fraction volumique de SFG face au Figure 3.10 : Porosité de I'échantillon face au
pourcentage en masse de SFG ajouté au sel. pourcentage en masse de SFG ajouté au sel.

3.3.2. Effet de la quantité de graphite ajoutée

Les résultats des mesures effectuées (24 échantillons x 3 tests/échantillons) sont représentés
sur les figures 3.11 a 3.14. Elles montrent I’évolution des propriétés thermiques des matériaux
sel/SFG (conductivité thermique, fig. 3.11 ; effusivité thermique, fig. 3.12 ; capacité thermique, fig.
3.13 ; et chaleur massique, fig. 3.14) en fonction de la fraction volumique de SFG caractérisant le
composite.

Les conclusions générales qui découlent de 'examen de ces graphiques sont :
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La conductivité thermique effective A des matériaux sel/SFG augmente progressivement
avec la fraction volumique de graphite ¢ . La conductivité thermique a ¢ =0 (sel) est égale a
1 W.m™.K™" environ (a noter I'accord avec la valeur fournie par la littérature [4]). Elle prend des
valeurs entre 1 et 2 W.m" K" pour des fractions volumiques de graphite comprises entre 0 et

0.075 et se situe dans lintervalle 2-3 W.m".K" pour 0.075< ¢ <0.12. Sur la plage de valeurs
de ¢ comprises entre 0.12 et 0.15, la conductivité thermique augmente significativement
(presque un saut). Elle atteint des valeurs de 7-8 W.m™.K™" sur l'intervalle 0.15<¢<0.21.

La variation de l'effusivité thermique effective E avec la fraction volumique de graphite
présente une allure tout a fait semblable a celle décrite ci-dessus pour la conductivité
thermique, avec également un taux d’augmentation d’effusivité plus marqué sur l'intervalle
0.12<¢<0.15.

La capacité thermique effective des matériaux SFG/sel diminue progressivement avec la

fraction volumique de graphite, trés fortement sur l'intervalle 0 <@ <0.12. Sur la figure 3.15,

nous avons représenté 'ensemble de capacités thermiques mesurées (carrés en rose, méme

données que dans la figure 3.13), ainsi que les capacités thermiques calculées a partir de
léquation (3.12) avec p,c,, =3131700J.m> K~ [46] et p,c,, =2260000J.m> K™ [47]

(diamants en bleu). On remarque la bonne concordance entre les valeurs mesurées et les
valeurs calculées, ce qui nous conforte vis-a-vis de la qualité des mesures.

De méme, la chaleur massique effective des composites tend a diminuer avec la
l'augmentation de la fraction volumique de graphite, cette fois-ci de fagon presque linéaire.
Comme précédemment, la figure 3.16 permet de comparer les valeurs des chaleurs

massiques estimées a partir des mesures de p, A et E (carrés en rose, mémes données

que sur la figure 3.14) avec celles qui ont été obtenues en divisant la capacité thermique

calculée a partir de I'équation (3.12) par la masse volumique apparente p des échantillons.

Avec plus de dispersion qu’auparavant, on trouve encore une fois une concordance

acceptable entre mesures et modéle.
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Figure 3.11 : Evolution de la conductivité thermique effective avec la fraction volumique de graphite.
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Figure 3.12 : Evolution de l'effusivité thermique effective avec la fraction volumique de graphite.
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Figure 3.13: Evolution de la capacité thermique effective avec la fraction volumique de graphite.
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Figure 3.14 : Evolution de la chaleur massique effective avec la fraction volumique de graphite.
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Figure 3.16 : Evolution de la chaleur massique effective avec la fraction volumique de graphite.
Comparaison modéle — mesures.

3.3.3. Effet de la taille des particules de graphite

Nous reprenons ici les données de conductivité thermique représentées sur la figure 3.11 pour
étudier l'effet potentiel de la taille des particules de SFG sur les propriétés conductrices des
composites SFG/Sel. Pour faciliter 'analyse, nous avons éclaté en deux le contenu de la figure 3.11
(figures 3.17 et 3.18).
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Figure 3.17 : Evolution de la conductivité thermique effective avec la fraction volumique de SFG75
(protocoles #1 et #2) et de SFG150 (protocole #2).

Les points « conductivité thermique — fraction volumique » en bleu sur la figure 3.17
correspondent a des composites élaborés avec des particules de SFG de 75 um de taille moyenne,
tandis que les points en jaune correspondent a des composites contenant du SFG a 150 um.
Indépendamment du protocole d’élaboration, on peut apprécier un bon alignement des points en bleu
(SGF75) sur une méme courbe d’évolution de la conductivité thermique en fonction de la fraction
volumique de SFG. Par contre, les points en jaune (SFG150) se situent systématiquement au dessus
de cette courbe de tendance. La relation « conductivité thermique — fraction volumique de graphite »
semble étre fonction de la taille des particules : pour une méme fraction volumique de SFG, la
conductivité thermique effective serait d’autant plus élevée que la taille des particules de graphite est
importante.

La figure 3.18 contient les points « conductivité thermique - fraction volumique de graphite »
correspondants a deux séries d’échantillons. La premiere série (points en bleu) est issue de la
dispersion (protocole n*) de 10%m de SFG dans le sel. Elle comporte trois échantillons avec des
tailles de particules de SFG de 15, 44 et 75um. La deuxiéme série (points en jaune), obtenue en
dispersant (protocole n2) une quantité plus import ante de graphite (15%m) dans le sel, est constituée
par 4 échantillons dont la taille moyenne des particules de SFG est 14, 44, 75 et 150um
respectivement.

Pour les composites avec des particules de graphite de taille inférieure ou égale a 75um, on
observe une progression des valeurs de conductivité thermique qui pourrait s’expliquer par
'augmentation correspondante de la fraction volumique de SFG. Par contre, le composite SFG150 /
15% /| #2 sort nettement de cette tendance pour afficher une conductivité thermique presque 2 fois

plus importante que celle des composites a valeur de fraction volumique de SFG semblable.
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Figure 3.18 : Evolution de la conductivité thermique effective avec la fraction volumique de SFG.
Carrés en bleu : Composites avec 10%m de SFG15, SFG44 et SFG75 ; Carrés en rose : Composites
avec 15%m de SFG15, SFG44, SFG75 et SFG150.

Il semblerait qu'a partir d’'une certaine valeur seuil, la taille des particules de SFG ait une
influence sur la conductivité thermique effective des composites SFG/sel. Nous reviendrons sur ce

point dans la section suivante.

3.4. Modélisation des propriétés thermiques de
composites NaNO3;/KNO; — SFG

Notre objectif dans cette section est de mieux comprendre les observations expérimentales
présentées dans la section précédente. Autant nous avons montré qu’'un simple modéle de mélange
permet de reconstituer correctement les valeurs des capacités thermiques effectives observées ;
autant nous nous sommes limités a montrer qu’il existe une corrélation significative entre la
conductivité thermique effective et la fraction volumique de graphite. Nous tenterons ici de formaliser
ces rapports et d’approfondir par ce biais la compréhension de l'effet du SFG (quantité, taille de
particules) sur la conductivité effective des composites SFG/sel.

La modélisation des propriétés effectives de transfert (voir transport) de milieux hétérogénes
a fait I'objet de maints travaux de recherche tout au long du 20°™ siécle et reste encore un sujet
d’actualité. L'ouvrage de S. Torquato [49], publié en 2002, en donne la preuve. Il s’agit d’'un apport
inestimable a la compréhension des relations existantes entre microstructure et propriétés
macroscopiques de milieux hétérogénes aléatoires, qui retrace en détail les évolutions marquantes
dans le domaine.

Comme nous 'avons déja dit, les matériaux SFG/Sel étudiés sont des matériaux hétérogénes
triphasiques (sel, graphite, air) aléatoires. Leur conductivité thermique effective sera le résultat des

conductivités thermiques des phases et de la microstructure du milieu, cette derniére étant fonction
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T et de leur

des fractions volumiques des phases, de la taille et de la morphologie des « particules »
degré de coordination (hnombre moyen de contact entre particules d’'une méme phase). Cependant, la
complexité micro structurelle des matériaux SFG/Sel écarte la possibilité d’aborder par voie analytique
la recherche de modéles de conductivité thermique effective. Par conséquent, un certain nombre de
simplifications, d’approximations et d’hypothéses seront nécessaires. Comme nous le montrerons
ensuite, la théorie de milieux effectifs généralisée (TMEG) offre un cadre intéressant pour essayer
d’appréhender ce probléme.

Nous rappelons dans les sections 3.4.1 et 3.4.2, les théories de percolation et des milieux effectifs
de Bruggeman, pour introduire ensuite la TMEG (section 3.4.3). Cette fagon d’amener la TMEG nous
permettra de cerner le sens du modéle de McLachlan (TMEG), introduit soit comme une interpolation
heuristique entre un milieu de Bruggeman symétrique et un milieu de Bruggeman asymétrique, soit
comme un raccordement asymptotique entre deux milieux percolant. La derniére section contient

l'application de la TMEG a nos matériaux.

3.4.1. La théorie de la percolation et des fonctions d’échelle

La théorie de la percolation (TP) est reconnue comme étant un outil mathématique puissant
de description des propriétés physiques de milieux hétérogénes aléatoires a proximité de leur
composition critique (cf. [50-55]). Elle préconise que la conductivité thermique effective d’'un milieu

infini constitué par un mélange aléatoire de grains conducteurs avec des grains isolants est telle que :

Alp—g.|'; 09" (3.13)
ou ¢ est la fraction volumique de la phase conductrice et ¢@. le seuil dit de percolation, c’est-a-dire la
valeur minimale de ¢ requise pour que la phase conductrice forme un premier réseau infini. Nous

rappelons que pour ¢ <@, le milieu se comporte comme un isolant au niveau macroscopique (4 =0).
L’exposant ¢ recoit le nom d’exposant critique. Sa valeur est indépendante de la microstructure du
milieu (forme de particules, nombre de coordination, type de désordre ...), elle ne dépend que de la
dimension du probléme. Par exemple, la valeur de ¢ est proche de 2 pour un milieu tridimensionnel.
Bien que puissante, la TP ne s’adresse qu’au cas limite ou 'une des phases est un isolant
parfait et la composition du milieu est proche du seuil de percolation (¢ =¢.). La possibilité de
représenter des milieux réels reste donc limitée. C’est a partir des années 70, qu’un élargissement de
la TP via des fonctions dites d’échelle a été proposé (cf. [56,57]). Dans ce nouveau cadre, la

conductivité thermique effective d’un milieu aléatoire a deux phases est donnée par :

T « Particule » est le nom générique que l'on va utiliser pour faire référence aussi bien a un pore

(phase air), qu’a un grain de sel, qu’a une lamelle de SFG.
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ﬂh[‘”" q;“’] Fa)  g<,
1= ‘ (3.14)
0-0.)
ﬂ‘h[l_¢cJF+(x+) ¢>¢c
avec .
S+t 1_ s+t
x_=(4 /Zh)£¢c¢i¢J ;o ox, =4 /lh)(qj_iij (3.15)

A, et A, représentent les conductivités thermiques de la phase « isolante » (mauvais conducteur) et
de la phase « conductrice » (bon conducteur) respectivement. x_ et x, sont appelés parameétres
d’échelle. Quant aux fonctions F, et F_ , nommées fonctions d’échelle, elles vérifient :
F.(x,)=1,pour x, <<1
et
F (x_))=x_, pour x_<<1

Quelles que soient les valeurs de 4,, 4,, s, t et ¢, les fonctions F,

et I se
superposent donc dans la région x_,x, >>1. Elles deviennent F, =F_ = K5+ [56]. Par ailleurs,
on constatera que F,(x,)=1 et x, =(4,/4,) pour ¢=1 et F (x.)=(4/4,) et x_=(4,/4,) pour
¢=0.

Par rapport a la valeur de ¢, on peut donc distinguer trois régions concernant les lois qui

gouvernent la conductivité thermique effective du milieu :

A LUJ 0<9, -7
9.
A={ KA 0,160 0, —AP<P< @ +Ap (3.16)
4 [%J 0>0,+A¢

avecAg=(4, //1,1)”(”’) . Larégion [¢. —Ag@, ¢. + A@] est dite région critique ou région de transition.
s et t sont des exposants caractérisant les lois en puissance qui décrivent les conductivités
thermiques en dehors de la région critique.

On notera enfin que les fonctions F, et I~ ne seront des véritables fonctions d’échelle (au
sens de la théorie de la percolation) que si elles sont universelles : tous les systémes de percolation
(A,/4,<<1) appartenant & une méme classe ont les mémes fonctions d’échelle F, et F_ . Ceci
implique également le caractére universel des exposants s et 7. Nous reviendrons plus tard sur ce

point.
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3.4.2. Les théories des milieux effectifs de Bruggeman

Tout comme la TP, les théories des milieux effectifs (TME) ont montré leur capacité a représenter
une large variété de milieux (cf. [58]). Les articles de synthése [59, 60] apportent une description
détaillée des TME et de leurs évolutions. Ces théories assument que chaque « particule » dans le
mélange est entourée par un milieu homogéne équivalent dont la conductivité serait égale a la
conductivité effective du milieu hétérogéne étudié. Elles s’adressent a des milieux hétérogénes dont :
a) Les phases recouvrent entiérement le milieu. En toute rigueur, ceci implique une distribution
infinie des tailles des « particules ». Néanmoins, on observe en pratique une bonne
concordance entre les prédictions des TME et les mesures pour des milieux ou la taille des
particules est distribuée sur un intervalle relativement étroit de valeurs (cf. [58]).

b) Le nombre de « particules » est suffisamment élevé pour que le milieu autour d’'une
« particule » puisse étre considéré homogéne en moyenne.

c) Les « particules » appartenant a une méme phase, bien que de tailles différentes, se

ressemblent fortement du point de vue morphologique.

d) L'orientation des « particules » est aléatoire, le milieu étant isotrope au niveau

macroscopique.
Parmi les TME, celles des milieux symétriques et asymétriques de Bruggeman (cf. [59, 60]),
généralisées ensuite par le modele de McLachlan (TMEG) [61,62], ont eu un grand succeés. Bien
qu’applicables a des milieux comportant n>2 phases, nous limitons notre présentation au cas de

milieux biphasiques. Un milieu asymétrigue de Bruggeman est caractérisé par une micro structure ou

'une des phases mouille ou recouvre complétement l'autre (fig. 3.19, centre). On parle alors d’'une
phase hoéte et d’'une phase dispersée. La conductivité effective du milieu A préconisée par la théorie
de Bruggeman est :

(/’t_ﬂ'd)a :(1_¢d)a (;i'h _;i'd)a

3.17
- 7 (3.17)

A, est la conductivité thermique de la phase dispersée et 4, celle de la phase hote. ¢, représente la

fraction volumique de la phase dispersée et a est un paramétre qui dépend de la forme des
particules de cette phase. Pour des particules sphériques (disques en 2D), des ellipsoides orientés
dans une direction particuliere et des ellipsoides orientés aléatoirement, des relations formelles ont
été établies entre ¢ et la morphologie des particules (cf. [59]).

A I'opposé des milieux asymétriques, dans les milieux symétriques de Bruggeman aucune des

deux phases ne recouvre l'autre (fig. 3.19, gauche). La conductivité thermique effective A est alors
donnée par :

A=A A=A
l1-¢g)—t——+¢— =0
( ¢)ﬂ,+A/1 ¢/1h+A/1

(3.18)

ou 4, et 4, > 4, représentent la conductivité thermique de la phase « isolante » (mauvais conducteur)

et de la phase « conductrice » (bon conducteur) respectivement. ¢ est la fraction volumique de la
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phase « conductrice » et 4 est un paramétre qui ne dépend que de la morphologie des particules

mélangées. Par exemple, pour des particules sphériques (voire disques en 2D), 4=2(1) .

eman.

Figure 3.19 : Distribution de phases dans un milieu binaire. A gauche : milieu symétrique de Brugg
Au centre : milieu asymétrique de Bruggeman. A droite : milieu intermédiaire.

On notera que pour des milieux asymétriques avec des particules isolantes dispersées

(4, =0) dans une phase conductrice et pour des milieux asymétriques avec des particules & A, — e

dispersées dans une phase a conductivité thermique finie, I'’équation (3.17) devient :

Milieu asymétrique (4, =0) A=4,0-0)";  m,=ala-1)

Milieu asymétrique (A, — o) A=2,0-9,)™"™,; m =0

Ces relations ont permis de donner un sens aux exposants o et d’établir des rapports formels
entre les parametres m,, et la morphologie des particules dispersées [59]. Sans rentrer dans le

détail, on signalera que pour des particules dispersées en forme d’ellipsoides aplatis (disques), plus le

disque est allongé (voire I'espace entre les disques), plus la valeur de m,, (voire m,) est grande.

3.4.3. La théorie des milieux effectifs généralisés

Tandis que les TME de Bruggeman ont été dérivées formellement, la TEMG est le résultat
d’'un raisonnement empirique qui nait de la volonté d’étendre la TME a des milieux intermédiaires
entre les milieux symétriques et asymétriques (fig. 3.19, gauche). Elle a été introduite par McLachlan a
la fin des années 80 [58,61,62]. Sa pertinence a été montrée au travers de nombreuses applications
et sa justification a été établie au travers de I'étude de cas limites qui permettent de la faire converger
vers des théories bien établies (TME symétrique ou asymétrique, réseaux de résistances en paralléle
ou en série, ...). Bien qu’elle soit apparue comme étant un moyen efficace d’ « interpoler » dans le
cadre de TME, des travaux plus récents [63-70] ont montré I'existence des liens profonds entre la

TEMG et la théorie de percolation élargie que nous avons introduit précédemment.

Modéle de McLachlan

Nous présentons ici le modéle de McLachlan dans sa version la plus générale (cf. [63, 64]), la

version originelle [61,62] n’étant qu’un cas particulier. L’équation proposée pour décrire la conductivité
(thermique ou électrique) effective A d'un milieu hétérogéne (biphasique) aléatoire est :
Us a1 Ve a1
Zl s _ﬂ« s Zh _Zr !
/1]/3 +A2,1/S ﬂ 1/t +Aﬂl/t
1 h

(1-¢) +0 =0 (3.19)
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ou les indice I et h désignent respectivement la phase « isolante » (mauvais conducteur) et la phase

« conductrice » (bon conducteur). Comme auparavant, ¢ est la fraction volumique de la phase
« conductrice » et A=(1-¢.)/¢.. On peut vérifier aisément que cette équation se réduit a celle de

Bruggeman symétrique (eq. (3.18)) quand s=¢=1, et adopte la forme de I'équation de Bruggeman

asymétrique pour les cas limites ¢, =0 et ¢, =1. Bien qu’elle puisse converger dans cette forme 13,
I'équation (3.19) ne représente pas en réalité un milieu effectif. En effet, pour 4, =0 et 4, —  (avec

¢, #0,1) on retrouve bien les lois en puissance caractéristiques de la percolation :

2,=0 1:1{?:;’6} >0,

g, )
¢C—¢] ¢<¢c

Ceci permet de présenter la TMEG (modéle de McLachlan) comme étant un raccordement

(3.20)

Ay oo z:z,(

asymptotique entre deux équations de percolation et de donner un sens aux exposants s et ¢.
On peut aller encore plus loin dans ce rapprochement et montrer que I'équation (3.19)) rentre
dans le cadre de la théorie de percolation élargie et qu’elle fournit une définition analytique des

fonctions d’échelle. On considére les fonctions données par :

F (X ): ﬂ‘(ﬂ‘h’ﬂ’l’sﬂtﬂ¢c’¢)[l_¢c Jr
o /?'h ¢_¢c ) (321)
F (x)= ﬂ(lhaﬂlissts¢c>¢)(¢¢i¢j
h c

ou A est défini par I'équation (3.19) et x, et x_ sont donnés par les équations (3.15). Les facteurs
1-¢. dans F, (x,) et ¢. dans F_(x_) assurent alors :
F.(x,)=1 x,<<1

F(x)=x x_ <<l
Ceci implique la superposition de F,(x,) et F (x_), pour toute valeurde 4,, 4,, s, t et ¢., quand
x,,x_<<1. De plus on peut vérifier que :

p=1= F, (x,)=1; x, =44,

¢p=0= F (x))=A4/4,; x_ =414,

Les équations (3.21) vérifient donc les propriétés des fonctions d’échelle. On remarquera que
le modéle (3.19) peut s’écrire également a travers les équations (3.14), (3.15) et (3.21).

La version originale du modele de McLachlan est donnée par I'équation (3.19) avec s=¢.

C’est celle que nous utiliserons ci-apres.
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3.4.4. Application de la théorie des milieux effectifs généralisés
aux composites SFG/sel

Nous avons appliqué la TMEG (équation (3.19), avec s=¢) aux mesures de conductivité
thermique des matériaux SFG/Sel. Les résultats sont obtenus en initialisant les paramétres du modéle
par une méthode de type Monte Carlo sur 1000 points et en ajustant ensuite I'équation (3.19) aux
mesures disponibles a 'aide d’un algorithme de recherche local a partir de chacun de ces points. Les
résultats apparaissent dans le tableau 3.4. La premiére ligne correspond a des matériaux élaborés
avec des particules de SFG de 75um de taille moyenne (SFG75 ; protocoles n®l et n2) , tandis que la

deuxiéme se rapporte aux matériaux élaborés avec du SFG150.

r=s

AWm K™Y | A4,Wm™ K™ 9. n, m,
1.17 16.76 0.1147 0.4041 3.5235 0.4564
0.93 19.08 0.0724 0.4346 6.0030 0.4685

Tableau 3.4 : Parametres du modéle de McLachlan estimés & partir des mesures de conductivité
thermique des composites SFG75/Sel (1°° ligne) et SFG150 (2°™ ligne).

On constate que les valeurs identifiées pour la conductivité thermique du sel (4,) sont

proches des valeurs mesurées par ailleurs (4, =1 W.m ™' K"). En comparant les résultats obtenus sur
les composites SFG75 et SFG150, on constate :

a) Une toute légére augmentation de la conductivité thermique A, de la phase conductrice
(graphite plus air) avec 'augmentation de la taille des particules. Ceci est en cohérence avec
les observations de la figure 3.3, qui montrent une diminution de la porosité avec la taille des
lamelles de SFG. De plus, on pourrait expliquer 'augmentation de A, par une plus grande
continuité de la phase graphite. En effet, pour une méme fraction volumique de SFG, plus la
taille des particules est grande, moins les résistances thermiques de contact auront d’effet sur
la conductivité du milieu.

b) Des valeurs du parameétre ¢ presque identiques, montrant que les deux types de matériaux
(SFG75 et SFG150) appartiennent a la méme classe de milieux de percolation. On remarque
toutefois que la valeur obtenue 7=0.4 est extrémement basse comparée aux valeurs
couramment acceptées pour les exposants universels s et ¢ dans le cadre de la TP élargie :
0.86 et 2 respectivement (cf. [66]). Dans des études de perméabilité magnétique d'une
dispersion de grains de WC dans du Co une valeur de #=0.436, similaire a la notre, a été
trouvée [62].

c) Des différences significatives dans la valeur du seuil ¢.. Il semblerait que I'effet majeur de
laugmentation de la taille des particules de SFG soit un avancement du seuil de transition
entre un milieu plutét isolant a un milieu plutét conducteur. Ce constat est en accord avec des
travaux théoriques qui montrent une diminution significative du seuil de percolation (< 0.16)
avec l'allongement des particules (cf. [71])

d) Les valeurs du parameétre m, (voir section 3.4.2) sont du méme ordre de grandeur pour les

deux types de matériaux, ce qui fait penser a des morphologies semblables des phases
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« isolantes » (sel). Par contre, la valeur de m,, est bien plus importante pour les composites a

SFG150 que pour les matériaux a SFG75. Ceci indique une forme plus allongée des

particules dispersées dans le premier cas, ce qui est d’ailleurs vrai.

La qualité des modéles ajustés peut étre appréciée sur les figures 3.20 (SFG75) et 3.21
(SFG150). Les mesures y sont représentées par des croix et les prédictions des modéles (3.19)
ajustés par des lignes en continu. On constate un trés bon accord entre mesures et modéle. On
notera cependant que seulement 6 points de mesure était disponibles pour I'analyse des matériaux
avec du SFG150.

Enfin, la figure 3.22 permet de comparer le modéle de McLachlan ajusté pour les composites
SFG75 avec les lois de puissance données par les équations (3.20). On constate qu’en dehors de la
région de transition, la conductivité thermique apparente de nos matériaux peut étre modélisée par

des lois de puissance de type percolation.

Conductivité themmique (WnvK)
L
|

0.25

Fraction volumique de graphite

Figure 3.20 : Composites avec de particules de SFG de 75 um de taille moyenne. Valeurs de
conductivité thermique effective mesurées et valeurs prédites par la TMEG (modéle). Intervalle de
certitude a 95 % (rouge).
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+

10

(Mum) snbruisy) S1IAIRONPUCD

0.25

Fraction volumique de graphite

Fraction volumique SFG

certitude a 95% (rouge).

iunn) enbruisyy 9)IAIONPUOD

Figure 3.21: Composites avec de particules de SFG de 150 um de taille moyenne. Valeurs de
conductivité thermique effective mesurées et valeurs prédites par la TMEG (modéle) Intervalle de
Figure 3.22 : Comparaisons du modele de McLachlan pour les matériaux SFG75 (ligne en bleu)

avec les lois de puissance données par les équations (3.20), notées TP1 et TP2 respectivement dans

la figure.
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3.5. Conclusion

Les propriétés thermiques des composites NaNO3;/KNO; — SFG élaborés selon les deux
protocoles de dispersion ont été étudiées dans ce chapitre. Dans un premier temps, on a constaté
’homogénéité de ces composites. Nous avons ensuite étudié la qualité des échantillons élaborés au
travers de leur porosité. Il s’est avéré que cette porosité, augmentait lorsque la teneur en graphite des
matériaux augmentait et, diminuait lorsque la taille des particules de SFG augmentait. On a également
remarqué que le protocole #2 d’élaboration menait a des échantillons de meilleure qualité (réduction
de la porosité, porosité plus finement répartie).

Les études des propriétés thermiques menées ensuite ont mis en exergue lI'impact du SFG
sur la conductivité et 'effusivité des composites. A savoir, une légére augmentation de la conductivité
des composites jusqu’a une fraction volumique de 0.1 et une augmentation plus significative pour des
fractions volumiques de SFG plus élevées (on estime a 8.43 W.m" K™ la conductivité du SFG150 /
25% /#2 ayant une fraction volumique de SFG égale a 0.2). Les mémes tendances ont été observées
pour I'effusivité thermique. Concernant la capacité calorifique et la chaleur massique, on a constaté
une baisse progressive de ces propriétés en fonction de la fraction volumique de SFG ainsi qu'une
bonne concordance entre les valeurs mesurées et calculées.

Enfin la modélisation de I'évolution de la conductivité thermique des composites NaNO3/KNO;
— SFG en fonction de la fraction volumique du graphite SFG a montré une trés bonne corrélation avec
la Théorie du Milieu Effectif Généralisé (TMEG) proposée par McLachlan. Cette adéquation a été
constatée aussi bien pour les composites élaborés a partir, du SFG 75 que, du SFG 150. De plus les
valeurs des parameétres identifies du modele rendent bien compte de la réalité et permettent de mieux
comprendre l'effet de la taille et de la forme des particules de SFG sur la conductivité thermique des
composites. Une augmentation de la taille des particules de graphite contribuerait par exemple a un
avancement de la zone de transition délimitant un milieu isolant d’'un milieu conducteur. Il a également
été établi que, hors de cette zone de transition, I'évolution de la conductivité thermique des

composites NaNO3/KNO; — SFG élaborés pouvait étre décrite par la théorie de la percolation.
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Chapitre 4: Propriétés thermiques des

composites élaborés par compression

Ce chapitre est dédié a I'étude des propriétés thermiques des matériaux NaNOsy/KNO3
— GNE élaborés par compression uniaxiale. Nous présentons dans la premiére section
I'ensemble des matériaux qui ont fait I'objet d’analyse en les décrivant au travers de quelques
propriétés texturales (fractions volumiques des phases, densités apparentes, porosité). La
deuxiéme section examine la qualité des mesures des propriétés thermiques réalisées et
évalue la qualité des échantillons testés en termes de reproductibilité et d’orthotropie.

La troisiéme partie de ce chapitre regroupe l'ensemble des mesures effectuées :
conductivités et effusivités thermiques axiales et radiales, capacités thermiques et chaleurs
massiques des échantillons. Les résultats de mesure sont ensuite analysés en faisant
ressortie l'effet du GNE sur les propriétés thermiques effectives des matériaux graphite/sel.
L’influence de la température sur les propriétés thermiques des composites est également
montrée.

Enfin, a lissue de cette campagne de caractérisation, la modélisation de la

conductivité thermique effective des composites élaborés par compression est abordée.
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4.1. Présentation des matériaux étudiés et de leurs

caractéristiques texturales

Les matériaux élaborés par compression uniaxial sont désignés comme suit :
GNExx/yy
ou xx représente le pourcentage massique (valeur approximative) de GNE contenu dans la composite

et yy le numéro de I'échantillon considéré. On décrit dans le tableau 4.1 ces échantillons en donnant

leur densité apparente ( p ), la densité apparente de la matrice de GNE ( p,,, ), la densité apparente de
la « paroi » de GNE ( p,,, ), la fraction volumique de GNE (¢ ) et la porosité totale (¢ ). Les grandeurs
P, P - @ et £ ontété définies dans le chapitre précédent (équations (3.1) a (3.4)). La densité de la

« paroi » de la matrice est: Ppag =My /Vg , ou m, et Vg représentent respectivement la masse et le

volume de GNE dans I'échantillon.

Les densités apparentes ( p ) ont été estimées par mesure du volume (V') et de la masse (m)

des échantillons a l'aide d’'un pycnométre a mercure et d'une balance de précision. Comme les
échantillons testés ont souvent été redécoupés avant d’étre caractérisés, on fait 'hypothése que la

teneur en masse de GNE (w) est la méme avant et aprés découpe. Ainsi, les masses de sel et de
graphite de I'échantillon sont estimées par: m, =wm et m =(1-w)m. On peut alors calculer
Pug » Ppag» @ €t €. Comme dans le chapitre 3, on considére p, = 2190kg.m™ et Py =2260kg.m™ .

Les échantillons élaborés par compression se subdivisent en deux séries: la série A
correspondant a des échantillons de petite taille (25x25x25 mm aprés compression a 15 MPa) et la

série B a des échantillons plus volumineux (50x50x50 ou 25 mm aprées compression a 40 MPa).
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NE
Désignation (j P 5 Pag Ppag ) £
(%m) (kg.m™) (kg.m™) (kg.m™®)

GNEO 0 2137.9 0 0 0 0.0237

GNE5/1 4.75 1676.7 79.6 294 .1 0.0352 0.2355
GNE5/2 4.75 1691.5 80.3 303.9 0.0355 0.2287

< GNE5/5 5.93 1662.8 98.5 344.6 0.0436 0.2423
o GNE5/6 7.11 1702 121 435.1 0.0535 0.2245
@ GNE5/7 7.1 1685.4 119.8 420.2 0.053 0.2321
« GNE10/1 8.29 1773.8 147 571.7 0.065 0.1921
GNE10/2 8.29 1583.7 131.3 389.8 0.0581 0.2787
GNE10/3 9.46 1700.9 160.9 542.1 0.0711 0.2255
GNE10/4 9.46 1705.6 161.3 5471 0.0713 0.2234
GNE5/3 5 1790.4 89.5 400.8 0.0396 0.1837
GNE5/4 5 1826.4 91.2 438 0.0403 0.1679
GNE10/5 10 1761.3 176.1 637.7 0.0779 0.1982
GNE10/6 10 1664.5 166.4 526.7 0.0736 0.2423
GNE10/7 10 1775.6 177.6 656.8 0.0785 0.1917
GNE15/1 15 1818.2 272.7 926.7 0.1206 0.1736
GNE15/2 15 1763.8 264.6 838.8 0.117 0.1983
GNE15/3 15 1759.3 263.9 832 0.1167 0.2004

m GNE20/1 20 1617.3 323.5 790.5 0.1431 0.266
:% GNE20/2 20 1763.3 352.7 991 0.156 0.1998
n GNE20/3 20 1705.9 341.2 905.3 0.1509 0.2258
GNE25/1 25 1485.2 371.8 757.7 0.1645 0.3261
GNE25/2 25 1643.9 411 940.4 0.1818 0.2551
GNE25/3 25 1798.2 450.1 11741 0.1991 0.1842
GNE25/4 25 1643.9 411 940.5 0.1818 0.2551
GNE30/1 30 1638.1 491.4 1031.5 0.2174 0.2589
GNE30/2 30 1743.2 522.9 1181 0.2314 0.2114
GNE30/3 30 1562.1 468.6 935.9 0.2073 0.2933
GNE40/1 40 1609.2 643.7 1151.3 0.2848 0.2742

Tableau 4.1 : Propriétés texturales des matériaux/échantillons étudiés.

La figure 4.1 décrit I'évolution des fractions volumiques de GNE (¢ ), de sel (¢,) et de la
porosité (&) en fonction de la densité apparente de la matrice de GNE (p,, ). On constate que la

porosité totale des échantillons se situe entre 20 et 30 % comme souhaité (voir chapitre 2, section
2.3).
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Figure 4.1 : Evolution de ¢, ¢, et £ en fonction de p,, des échantillons étudiés.
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4.2. Qualité des échantillons et des estimations des
propriétés thermiques.

Il s’agit dans cette section d’examiner la qualité des échantillons élaborés par compression

uniaxiale (reproductibilité, orthotropie) et la fiabilité des mesures de conductivité et d’effusivité
thermique effectuées.

4.2.1. Qualité des mesures des propriétés thermiques

La méthode de mesure utilisée pour déterminer les propriétés thermiques des composites a
été brievement introduite au chapitre 2 et se trouve bien détaillée en annexe B de ce document.
L’étude de la qualité des mesures des propriétés thermiques des échantillons élaborés par dispersion
est alors reconduite avec les données relatives aux échantillons élaborés par compression (3 mesures
/échantillons). On représente sur la figure 4.2 (resp. figure 4.3), a gauche, les écarts a la moyenne de

'ensemble des valeurs de conductivité thermique (resp. effusivité) estimées et, a droite, les
fréquences des écarts relatifs.
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Figure 4.2 : Ecarts a la moyenne des conductivités thermiques estimées (gauche) et distribution de
fréquences des écarts relatifs entre les conductivités estimées et leurs moyennes (droite).
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Figure 4.3 : Ecarts a la moyenne des effusivités thermiques estimées (gauche) et distribution de
fréquences des écarts relatifs entre les effusivités estimées et leurs moyennes (droite).
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On remarque sur la figure 4.2 (gauche) que les écarts a la moyenne des conductivités
thermiques estimées sont faibles si I'on tient compte notamment de la plage de conductivité balayée.
Des résultats analogues sont observés pour l'estimation des effusivités thermiques (figure 4.3,
gauche). On constate également que la variabilité dans la mesure de conductivité thermique est de
l'ordre de 10 %. La dispersion des mesures d’effusivité se situe quant a elle autour des 5-8 %. Il existe
toutefois quelques mesures (effusivité ou conductivité) pour lesquelles les écarts a la moyenne sont
plus important (~20 %). Les échantillons incriminés seront alors ultérieurement exclus pour les études

de modélisation.
Les équations (3.8) et (3.9) du chapitre 3, donnant les écarts types o, et les moyennes des
écarts relatifs (1, entre simulations et mesures de I'évolution thermique en face avant et en face

arriere des échantillons, sont a nouveau utilisées pour rendre compte de la qualité des estimations
réalisées. Sur la figure 4.4, on retrouve pour I'ensemble des échantillons, les courbes de fréquences

cumulées des écarts types (gauche) et des écarts relatifs (droite) entre modéle et expérience.
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Figure 4.4 : Courbes des fréquences cumulées des écarts types (gauche) et des moyennes des écarts
relatifs (droite) observés entre les températures en face avant et arriere mesurés et celles simulées
apres inversion du modéle de transfert.

On constate que les écarts types en face avant et arriére sont a 100 % inférieurs a 0,1 TC. Les
écarts relatifs sont quant a eux toujours inférieurs a 2 % en face avant et inférieurs a 12 % en face
arriere dans 99 % des cas. Les écarts relatifs en face arriére paraissent beaucoup plus élevés qu’en
face avant, mais il ne faut pas oublier que la température enregistrée en face arriére de I'échantillon
est toujours beaucoup plus faible qu'en face avant. Ces résultats traduisent la bonne qualité de
I'ajustement du modeéle sur les évolutions thermiques en face avant et arriére et viennent renforcer la

crédibilité de I'estimation des propriétés thermiques qui en découle.

4.2.2. Qualité des échantillons

Nous avons vu au chapitre 2 que la structure de couches paralléles caractéristique des
composites GNE/sel pouvait se modifier prés des bords de I'’échantillon et dégrader ainsi I'orthotropie.
De plus, dans le méme chapitre, nous avons évoqué les problémes de reproductibilité qui pouvaient

résulter d’'un mélange non homogene de particules de GNE et de sel. Dans cette section, nous
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analysons la qualité des échantillons élaborés en vérifiant leur orthotropie et en évaluant leur degré de

reproductibilité.

Orthotropie
Les échantillons de la série A (voir tableau 4.1) ont été caractérisés selon deux directions
radiales orthogonales (radiale 1 et radiale 2) définissant un plan perpendiculaire a l'axe de
compression. On présente sur la figure 4.5 les propriétés (effusivité et conductivité thermique)

estimées dans la direction radiale 2 en fonction de celles estimées dans la direction radiale 1.
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Figure 4.5 : Evolution des propriétés thermiques selon les deux directions radiales.

On constate que pour la plupart des échantillons testés, les écarts entre les propriétés dans
les deux directions radiales sont de lI'ordre de 14% pour la conductivité thermique et de 8% pour
I'effusivité thermique. Ces résultats sont évocateurs d’'un comportement quasiment orthotrope des
échantillons GNE/sel élaborés. Par ailleurs, on pouvait soupgonner le sel de venir altérer la qualité de
la structure en couches paralléles caractérisant les matrices de GNE et de provoquer ainsi une perte
de qualité dans I'orthotropie. Cela ne semble pas étre le cas.

Reproductibilité

On dira que la mise en forme est reproductible quand deux échantillons supposés identiques
ont les mémes propriétés texturales et thermiques. Les différences texturales, si elles existent, seront
essentiellement dues a des différences de composition occasionnées par un mélange GNE/sel initial
pas tout a fait identique ou par une distribution différente d'un méme mélange dans un composite qui
est par la suite découpé. Quant aux différences dans les propriétés thermiques, elles peuvent traduire
aussi bien une différence de composition qu’une différence dans la structure de couches paralléles qui
résulte de la compression.

Dans le tableau 4.2, nous avons reporté, pour des couples d’échantillons voulus identiques,

les différences (%) observées entre leurs propriétés texturales et leurs conductivités thermiques. La

figure 4.6 (a gauche) représente les différences dans les paramétres p, P, . P, ¢ et € faceala

teneur massique de GNE. Pour p, p,. et ¢, les différences se situent en général sous la barre de
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10%, tandis que I'on observe des différences bien plus importantes pour P €. Comme déja

indiqué, ces différences traduisent des compositions différentes dans des échantillons supposés
identiques. Ne montrant pas de corrélation significative avec la teneur massique de GNE, il est difficile

de savoir si les différences de composition sont la conséquence d’un mélange GNE/sel initial différent

ou de la distribution inégale du mélange dans les composites.

GNE p Puag P pag [ € A (%)
(%m) (%) (%) (%) (%) (%) Axiale Radiale
4,75 0,88 0,88 3,33 0,85 2,89 20,45 7,69
7,1 0,98 0,99 3,42 0,93 3,39 18,18 14,22
8,29 10,72 10,68 31,82 10,62 45,08 40,00 25,23
9,46 0,28 0,25 0,92 0,28 0,93 16,37 12,58
10 6,67 6,73 24,70 6,66 20,88 383,40
15 0,26 0,26 0,81 0,26 1,06 68,30
20 9,03 9,03 25,36 9,01 24,89 23,49
25 10,69 10,54 2411 10,52 21,77 3,81
25 8,58 8,69 19,90 8,69 38,49 84,28
30 6,42 6,41 14,49 6,44 18,35 2,79
Tableau 4.2 : Différences texturales et de conductivité thermique entre échantillons supposés
identiques.
50,00 100,00
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Figure 4.6 : Différences en termes de propriétés texturales (a gauche) et de conductivité thermique (a
droite) entre échantillons voulus identiques.

Les différences de conductivité thermique observées sont représentées face aux différences
de porosité dans la figure 4.6 (a droite). Elles sont significatives et montrent (en excluant les points a
plus de 60% d’écart) une légére tendance a s’accentuer avec les différences de porosité. Elles
proviennent donc en partie d’'une différence dans la composition des échantillons. Cependant, les
écarts les plus importants (plus de 40%) dévoilent I'existence des différences structurelles
significatives. Comme montré sur la figure 4.7 (& gauche), elles concernent la qualité de la structure
en couches paralléles des composites et se répercutent, par conséquent, essentiellement dans les
valeurs de conductivités radiales. Sur les photos des échantillons GNE10/6 et GNE10/7 (figure 4.7),
on constate des effets de bord importants dans I'échantillon GNE10/6, avec des distorsions de la

structure en couches paralléles, qui justifient ensuite des valeurs de conductivité radiale de I'ordre de
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2W.m™" K" face a 11 W.m".K" environ pour I'échantillon GNE10/7. Pour les travaux de modélisation,
les échantillons montrant des aberrations structurelles seront écartés (GNE5/4 et GNE10/6).

On conclut quant au besoin d’améliorer la mise en forme des matériaux GNE/sel. Ceci ne
pourra pas se faire sans passer par une amélioration du mélange initial et une meilleure
compréhension du processus de densification.

Figure 4.7 .: Phoo des éillons GNE10/6 (a gauche et GNE10/7(a droie).
4.3. Propriétés thermiques des composites
NaNO;/KNO; —GNE

Cette section est consacrée a l'étude de l'effet du GNE sur les propriétés thermiques
effectives des matériaux NaNO3;/KNO3; —GNE. Le tableau 4.3 présente 'ensemble des conductivités et
des effusivités effectives mesurées par la méthode du plan chaud. Les valeurs renseignées sont les
moyennes des trois tests effectués sur chacun de ces échantillons. On rappelle également que la
dispersion autour de ces valeurs moyennes est inférieure a 10% pour la conductivité et a 8% pour
I'effusivité.
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A (W.m' KT E (J.m2K"s"?
Désignation | GNE
(%m) Axiale Radiale 1 Radiale 2 Axiale Radiale 1 Radiale 2
GNEO 0
GNES5/1 4.75 2,2 2,6 - 2034 1765,6 -
GNE5/2 4.75 1,75 2,8 - 1799 2375 -
< GNE5/5 5.93 1,4 2,66 2,03 1571 2213 1934
) GNE5/6 7.11 2,2 4,15 4,66 1939 2600 3022
) GNE5/7 7.11 1,8 3,56 2,86 1857 2659 2397
a GNE10/1 8.29 1,5 4,36 4.1 1437 2958 2751
GNE10/2 8.29 2,1 5,46 3,56 1941 3153 2496
GNE10/3 9.46 2,26 4,53 4 1927 2757 2625
GNE10/4 9.46 2,63 3,96 3,76 2214 2493 2448
GNE5/3 5 1,76 - - 1512,6 - -
GNE5/4 5 - 2,24 - - 2003,3 -
GNE10/5 10 1,75 - - 1738 - -
GNE10/6 10 - 2,35 - - 1869 -
GNE10/7 10 - 11,36 - - 3844 -
GNE15/1 15 1,93 - 1735,3 - -
GNE15/2 15 - 11,01 - - 4371 -
GNE15/3 15 - 18,53 - - 5408,3 -
m GNE20/1 20 3,15 - - 2125 - -
2 GNE20/2 20 3,89 - - 2508 - -
$ GNE20/3 20 - 15,8 - - 4534,2 -
GNE25/1 25 4,72 - - 2519,3 - -
GNE25/2 25 4,54 - - 2418 - -
GNE25/3 25 - 17,3 - - 4976 -
GNE25/4 25 - 31,88 - - 7064,8 -
GNE30/1 30 4,3 - - 2214 - -
GNE30/2 30 4,18 - - 2422,3 - -
GNE30/3 30 - 52,16 - - 8186,3 -
GNE40/1 40 - 110,1 - - 13 861 -

Tableau 4.3 : Propriétés thermiques des composites GNE/sel testés

A partir des valeurs des conductivités, des effusivités et des densités apparentes des

échantillons, on peut déterminer les capacités thermiques et les chaleurs massiques de chacun

d’entre eux a partir de la relation : E =./Apc . Les résultats sont présentés sur le tableau 4.4.
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Capacité thermique Chaleur massique
Désignation | Densité pCp (KJ.m3K™) co (Jkg" KT
apparente
3 Axiale Radiale 1 | Radiale 2 Axiale Radiale 1 | Radiale 2

(kg.m™)
GNEO 2137,9
GNES5/1 1676,7 1880,5 1199,0 - 1121,6 7151 -
GNE5/2 1691,5 1849,5 2014,5 - 1093,3 1191,0 -

< GNES5/5 1662,8 1762,9 18411 1842,5 1060,2 1107,2 1108,1

) GNE5/6 1702 1709 1628,9 1959,8 1004,1 957,1 11514

) GNE5/7 1685,4 1915,8 1986,0 2009,0 1136,7 1178,4 1192,0

o GNE10/1 1773,8 1376,6 2006,8 1845,9 776,1 11314 1040,6
GNE10/2 1583,7 1794 1820,8 1750,0 1132,8 1149,7 1105,0
GNE10/3 1700,9 1643,1 1677,9 17227 966,0 986,5 1012,8
GNE10/4 1705,6 1863,8 1569,5 1593,8 1092,8 920,2 934,5
GNES5/3 1790,4 1300 - - 726,1 - -
GNE5/4 1826,4 - 1791,6 - - 981,0 -
GNE10/5 1761,3 1726,1 - - 980,0 - -
GNE10/6 1664,5 - 1486,5 - - 893,0 -
GNE10/7 1775,6 - 1300,7 - - 732,6 -
GNE15/1 1818,2 1560,2 - - 858,1 - -
GNE15/2 1763,8 - 1735,3 - - 983,8 -
GNE15/3 1759,3 - 1578,5 - - 897,2 -

m GNE20/1 1617,3 1433,5 - - 886,4 - -

:% GNE20/2 1763,3 1617 - - 917,0 - -

] GNE20/3 1705,9 - 1301,2 - - 762,8 -
GNE25/1 1485,2 1344,7 - - 905,4 - -
GNE25/2 1643,9 1287,8 - - 783,4 - -
GNE25/3 1798,2 - 1431,2 - - 795,9 -
GNE25/4 1643,9 - 1565,6 - - 952,4 -
GNE30/1 1638,1 1140 - - 695,9 - -
GNE30/2 1743,2 1403,7 - - 805,3 - -
GNE30/3 1562,1 - 1284,8 - - 822,5 -
GNE40/1 1609,2 - 1745 - - 10844 -

Tableau 4.4 : Capacités thermiques et chaleurs massiques des échantillons testés.

4.3.1. Choix des paramétres microstructuraux appropriés.

Il s’agit maintenant de décider des parameétres relatifs a la microstructure du composite au
regard desquels la description des propriétés macroscopiques (A4, £, pcp) des matériaux est la plus
pertinente.

La conductivité thermique du graphite étant largement supérieure a celle du sel et de l'air, la
densité apparente p,, de la matrice de GNE (voire la fraction volumique ¢ de GNE) apparait donc
comme un paramétre pouvant expliquer (au moins en partie) les mesures de conductivité thermique
effectuées sur les composites GNE/sel.

Dans le chapitre 2 (section 2.3), l'effet du sel sur la structure des matrices GNE/sel a été

€évoqué, en signalant les différences de tortuosité attendues par rapport aux matrices de GNE seul et

qui doivent se traduire par des différences en termes de conductivité thermique. Par conséquent, il
semblait raisonnable de retenir aussi la fraction volumique du sel (¢,) comme paramétre explicatif.
Cependant, le protocole d’élaboration adopté, fixant la porosité totale des échantillons et établissant

un rapport linéaire entre ¢ et ¢, fait que les couples (¢,p,, ) et (¢,, p,, ) sont interchangeables

au regard de l'analyse des mesures des propriétés thermiques des matériaux GNE/sel élaborés. La
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figure 4.8 montre la corrélation existant entre respectivement la densité apparente de la matrice de

GNE (p,, ) et la densité apparente de la « paroi » de GNE (p,,,, ) et entre les fractions volumiques ¢

et ¢, , pour 'ensemble des échantillons étudiés.
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Figure 4.8 : Densité apparente de la matrice de GNE ( p,, ) en fonction de la densite de la « paroi »de
GNE ( p ., ) (9auche) et fraction volumique de GNE (¢ ) en fonction de la fraction volumique de sel

(@,) (droite).

4.3.2. Propriétés thermiques axiales des composites élaborés

par compression uniaxiale.

Nous étudions ici les propriétés thermiques mesurées dans la direction axiale (parallélement a

'axe de compression) des échantillons. Les figures 4.9 et 4.10 présentent respectivement 'ensemble

des valeurs de conductivité (A ) et d’effusivité ( £ ) axiales disponibles en fonction de Pag -
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Figure 4.9 : Conductivité thermique axiale des composites NaNOyKNQOs; — GNE en fonction de la
densité apparente de la matrice de GNE ( p,, ).
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Figure 4.10 : Effusivité thermique axiale des composites NaNOyKNO; — GNE en fonction de la densité
apparente de la matrice de GNE ( p,,, ).

On constate que jusqu'a une densité apparente de la matrice de GNE de 200 kg.m's, la
conductivité thermique axiale des composites évolue trés faiblement et reste comprise entre 1 et 3

W.m".K". Cela concerne principalement les échantillons de la série A.

Pour 200 = p,, =< 600, la conductivité axiale (série B) augmente Iégérement pour se situer

entre 3 et 5 W.m™.K™". Ces valeurs sont supérieures a la conductivité du sel seul (~0,8 - 1 W.m'1.K'1)
mais restent relativement faibles comparé aux conductivités radiales des mémes composites (voir
section 4.3.3), surtout pour des composites a teneur en GNE élevée. On observe un comportement
similaire au sujet de I'évolution de I'effusivité thermique des composites (figure 4.10).

La figure 4.11 permet de comparer les conductivités axiales des matériaux GNE/sel a celles
des matrices de GNE seul. On constate tout d’abord que les conductivités des composites GNE/sel

(série A et B) sont systématiquement plus faibles que celles des matrices de GNE. Par contre, on

observe des tendances d’évolution par rapport a P, similaires : la conductivité augment avec p,,

jusqu'a une densité de I'ordre de 400 kg.m's; au dela de cette valeur, elle tend a stagner, voire a

baisser [égerement.
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Figure 4.11 : Comparaison des conductivités thermiques axiales.

4.3.3. Propriétés thermiques radiales des composites élaborés
par compression uniaxiale.

Cette section contient I'étude des propriétés radiales (perpendiculairement a l'axe de
compression) des composites GNE/sel. On observe respectivement sur la figure 4.12 et 4.13

I'évolution des conductivités et effusivités effectives radiales des composites NaNO3;/KNO; — GNE.
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Figure 4.12 : Conductivité thermique radiale en fonction de la densité apparente de la matrice de GNE
(Pag )-
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La conductivité thermique radiale des échantillons ne cesse d’augmenter avec 'ajout de GNE.

On distingue d’abord les échantillons de la série A (carré rose) pour lesquels la conductivité radiale

reste comprise entre 2 et 6 w.m’ K" pour p,, allant de 80 a 160 kg.m'3. Dans cette méme gamme de

densité, la conductivité axiale des échantillons (figure 4.9) s’échelonnait de 1,3 a 2,7 W.m™ K. Le
degré d’orthotropie, défini par Acagiae /Aaxiate, Varie de 1,5 a 2.2 pour la série A.
Concernant les échantillons de la série B (losange bleu et rond noir), la conductivité radiale

est comprise entre 5 et 110 W.m™.K™' pour 90 < p,. < 650 kg.m™ si l'on écarte les échantillons a

structure aberrante GNE5/4 et GNE10/6 (rond noir). Le degré d’orthotropie pour les échantillons de la

série B s'étend de 2,5 (p,, =80 kg.m'3) a20(p, =650 kg.m'3).

On notera qu'il est possible d’obtenir par compression des composites, dont la conductivité
radiale est jusqu'a vingt fois plus élevée que la conductivité axiale, et jusqu'a cent fois plus importante
que la conductivité thermique du sel seul.

Des tendances similaires a celles décrites ci-dessus peuvent étre observées au sujet de
I'effusivité thermique (figure 4.13).
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Figure 4.13 : Effusivité thermique radiale en fonction de la densité apparente de la matrice de GNE
(Pug )-

Les composites étudiés étant destinés a un usage au voisinage de la température de fusion
de l'eutectique KNO3-NaNO; (222C), nous avons testé quelques échantillons de la série A a 200C.
La figure 4.14 représente les valeurs de conductivité thermique radiale obtenues a 200C face aux
valeurs issues des tests a température ambiante. On constate une baisse de 'ordre de 1 wW.m" K" en
passant a 200C. Cette diminution de la conductivit & s’explique par la diminution de la conductivité

thermique du graphite avec la température [72].
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Figure 4.14 : Effet de la température sur la conductivité des composites GNE/sel (Série A)

Enfin, la figure 4.15 confronte la conductivité radiale des composites GNE/sel a celle des

matrices de GNE seul. Comme attendu, pour une méme valeur de p, , la conductivité des matériaux

GNE/sel est inférieure a celle des matrices de GNE seul. Cette diminution de la valeur de la

conductivité radiale est particulierement marquée sur la plage 200 < Paog S 500 kg.m's. Nous

reviendrons sur ces observations dans la section dédiée a la modélisation.
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Figure 4.15 : Comparaison des conductivités thermiques radiales.
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4.3.4. Capacité thermique et chaleur massique des composites
élaborés par compression uniaxiale.

Les capacités thermiques volumiques calculées a partir des valeurs mesurées de conductivité
et effusivité thermiques sont données sur la figure 4.16.

2500 2500
L
[ ]
L[ ]

2000,,,,!,',' ,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,, 2000————!JI; ———————————————————————————
z b = 470 '
% A i H ¢ 4
g | ' £ " l N
= "y . 2 | I A S
X500 ———— -2 — . = 1500 - [ i
2 . $ . o TR ] ] . ¢
g P | M s E‘ = . H H
% 0004 —— = — == — == — = — — — §1ooo e ——_——,———.-
5 3

B0 —— - ————— e m——m e — e — B0t ————————————————————————— - — - — — — ——

0 T T 0 T T T
0 200 4400 600 800 0 200 4 400 600 800
Pag (kg.m") Pag (kg.m”)
a) axiale b) radiale
Figure 4.16 : Capacité thermique des composites NaNOyKNO3; — GNE calculées a partir des
propriétés :

On constate tout d’abord une bonne concordance entre les valeurs des chaleurs volumiques
calculées a partir des propriétés axiales avec les valeurs obtenues a partir des propriétés radiales. Ce
résultat rassure quant a la qualité des mesures effectuées. En effet, la chaleur volumique est une
propriété indépendante de la structure du matériau. Sa valeur ne dépend donc pas de la direction
dans laquelle les tests sont effectués.

D’autre part, on remarque une légére diminution de la chaleur volumique des composites

lorsque la densité apparente de la matrice de GNE augmente. Cette baisse est bien entendu liée a la

baisse de la quantité de sel dans le composite lorsque p,, augmente. Des résultats analogues sont

observés pour I'évolution de la chaleur massique des composites en fonction de Pag (figure 4.17).
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Figure 4.17 : Chaleur massique des composites NaNOyKNQO3; — GNE calculées a partir des propriétés :
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4.3.5. Bilan des propriétés thermiques des composites élaborés
par compression uniaxiale

La figure 4.18 reprend I'ensemble des valeurs de conductivité thermique axiale et radiale

(température ambiante, disponibles, en les représentant face a la teneur en GNE des composites.
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Figure 4.18 : Bilan des conductivités thermiques axiales et radiales des composites NaNOyKNO; —
GNE.

On décéle deux zones de composition en GNE pour lesquelles le comportement de la
conductivité thermique différe. Jusqu’a 10%m de GNE environ, les conductivités thermiques axiales et
radiales des composites augmentent Iégérement et restent dans un méme ordre de grandeur. Le
caractére anisotrope des composites est alors peu marqué. Au dela de 10%m, la conductivité
thermique radiale continue d’augmenter progressivement avec le contenu en graphite et se différencie
nettement de la conductivité axiale. Celle-ci augmente plus lentement et stagne a 4-5 W/m/K environ
pour des pourcentages en masse de GNE supérieurs a 15.

Les tendances décrites s’expliquent par I'évolution de la structure des matériaux GNE/sel
avec la teneur massique en GNE. Premiérement au cours de la densification, les vermicules se
réarrangent et se déforment dans une direction préférentielle (direction radiale). Ainsi, les feuillets de
graphenes, constitutifs des vermicules de GNE, s’alignent le long de la direction radiale sous I'effet de
la compression. Cette prédisposition privilégie d’emblée la conductivité radiale par rapport a la
conductivité axiale puisque la conductivité thermique le long des feuillets est extrémement élevée
(A~2000 W.m'1.K'1). Deuxiémement, le réarrangement pendant la compression donne également lieu
a une matrice constituée d’une succession de couches denses de graphite séparées par des couches
de mélange graphite/sels. Ainsi, plus la teneur en graphite augmente, plus la taille et le nombre des
couches denses en graphite augmentent dans le composite au détriment des couches graphites/sels.
Ce phénoméne contribue nettement a amplifier les transferts thermiques le long de ces couches et
donc la conductivité thermique radiale. A l'inverse, les transferts thermiques dans la direction axiale

sont doublement pénalisés du fait de la disposition des feuillets de graphénes le long de I'axe ¢

(A~10 W.m'1.K'1) et de la faible conductivité des couches GNE/sels traversées.
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Enfin, il est également intéressant de comparer nos matériaux GNE/sel aux matériaux
obtenus par compression isostatique dans le projet DISTOR (Chapitre 2, section 2.4). Les données de
conductivité thermique de ces matériaux ont été fournies par Pincemin S. [40], doctorante au
laboratoire PROMES.
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Figure 4.19 : Comparaison des conductivités des composites obtenus par compression uniaxiale et
isostatique en fonction de la teneur en graphite.

On peut apprécier sur la figure 4.19 I'évolution de la conductivitt des composites
NaNOs/KNO; — GFG (compression isostatique) et de la conductivité radiale des composites
NaNO3/KNO; — GNE (compression uniaxiale) en fonction respectivement de la teneur en GFG et en
GNE. Nous rappelons que ces deux modes d’élaboration aboutissent a des matériaux présentant des
traits structuraux trés différents :

— A l'échelle macroscopique, les composites issus de la compression isostatique ressemblent a
une phase continue et dense de graphite ou sont distribués aléatoirement des particules
sphériques de sel, tandis que les matériaux GNE/sel présentent une structure en couches
denses de graphite séparées par des couches de mélange graphite/sel (voir fig. 4.20a et
4.20b).

— A 'échelle microscopique, 'orientation des feuillets de graphénes est évidente (et s’explique)
pour les matériaux GNE/sel, tandis qu’elle n’apparait pas clairement pour les matériaux
GFG/sel (voir fig. 4.20c et 4.20d).

Compte tenu de ces différences structurelles, il est frappant de constater la coincidence presque

parfaite entre les conductivités thermiques, sur la gamme de compositions testées.
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Figure 4.20 : a) Composite GNE/sel (compression uniaxiale) ; b) Composite GFG/sel (compression
isostatique) ; c¢) Photo MEB GNE/sel (structure en couche + grain de sel) ; d) Image MEB GFG/sel en
surface (structure désordonnée).

4.4. Modélisation des composites

De par la complexité de leur structure, la modélisation des propriétés thermiques effectives
des matériaux GNE/sel s’avére extrémement compliquée. Dans un contexte plus simple que le notre,
celui des matrices de GNE seul, il y a eu par le passé quelques tentatives heureuses de modélisation
de la conductivité thermique (axiale et radiale) des matrices de GNE en fonction de leur densité
apparente. Nous allons les présenter brievement ici, pour donner ensuite quelques pistes pour la
modélisation des matériaux GNE/sel. On s’attardera un peu plus sur le modéle proposé par Olivés et
al. [35] car les auteurs proposent une extension pour expliquer la conductivité thermique de matrices
de GNE imprégnées avec du sel.

Modélisation des conductivités thermiques effectives des matrices de GNE

Les travaux de recherche a ce sujet ne sont pas nombreux. A notre connaissance, ils se
limitent aux travaux de Bonnissel et al. [44] et a ceux déja cités de Olives et al. [35]. Bien que plus

simple, la structure de matrices de GNE reste compliquée et incomprise dans le détail. Ainsi, que ce
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soit dans les travaux de Bonnissel et al. ou dans ceux de Olivés et al., des hypothéses fortes
concernant la structure sont adoptées et confortées ensuite par la qualité des résultats obtenus.

Dans I'approche de Bonnisel et al., on suppose une loi particuliére de variation du tenseur de
conductivité locale en fonction des conductivités des particules de graphite et de la densité apparente
locale. De plus, une loi arbitraire de variation de la densité apparente locale au sein de la matrice est
proposée. Les conductivités effectives sont alors obtenues en intégrant les conductivités locales sur
toute I'épaisseur de I'échantillon.

Olives et al. proposent une structure simple en losange pour la matrice de GNE et appliquent
ensuite une approche de type réseau qui tient compte de la tortuosité des chemins de conduction

dans les directions axiale et radiale. La tortuosité dans la direction radiale est supposée de la forme :

-n
= 2(% (4.1)

ou ¢, et z‘f représentent respectivement la fraction volumique de GNE et la tortuosité d’'une matrice

de GNE encore isotrope. La structure adoptée (losange), permet d’écrire :

I =
Tax Trd

ol 72 représente la tortuosité dans la direction axiale. De cette expression, on dérive :

ax

72 =72, =7. =2 pour le milieu isotrope. La valeur de ¢@,, ainsi que celle de I'exposant 77, seront
déterminées a partir des mesures de conductivité.
Par ailleurs, les sections efficaces de conduction dans les directions axiale et radiale sont

exprimées par :

¢ 4/3 ¢ 2/3
A, =4, b—] et A, = A{(p—n] (4.3)

o
ou A4, estla section efficace du milieu isotrope.

Les conductivités thermiques effectives de la matrice sont alors données par :

4/3+n 4/3+n
A,=2 [f} =zu(ﬂj (4.4)
(] pagu

2/3 n 2/3 n
A =4, [ﬂJ T, - (ﬂj =4, {QJ T, - (&] (4.5)
¢o ¢o pago pagu

Nous montrons sur la figure 4.21 les résultats de l'application des expressions (4.4) et (4.5) aux
données disponibles de conductivité thermique des matrices de GNE ([35, 44, 17]). Elle contient :
— Les données de conductivité thermique (points) dans les directions radiale (en haut) et axiale

(en bas) ;
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— Les résultats en appliquant les équations (4.4) et (4.5) avec les valeurs de parameétres

proposées par Olives [35] et Py [17] (« modéle 2 ») : A =3 Wm K™, P

=45kg.m™ et

ago

n=0.17, obtenues par ajustement sur leurs propres données (50 < p,, <400 kg.m_3) ;

— Les résultats en appliquant les équations (4.4) et (4.5) avec les valeurs de paramétres

obtenus aprés calage sur l'ensemble des données disponibles (« modéle 1 »):

A,=33Wm" K", p,,=51kgm™ et n=0.14.

On constate que le « modéle 2 » reproduit convenablement I'évolution de la conductivité

thermique axiale et celui de la conductivité radiale pour Pag <350kg.m_3. Par contre, pour des

valeurs de la densité apparente de la matrice supérieures a 350 kg.m‘S, les écarts entre modéle et

mesures augmentent progressivement avec la valeur de p,, .

Avec comme différence principale une valeur plus petite de 77 (0.14 face a 0.17), le « modeéle

1 » rend mieux compte des variations de la conductivité radiale sur toute la plage de p, balayée

(50<pag <1270kg.m_3). Par contre, il n‘arrive pas a reproduire correctement I'évolution de la

conductivité axiale.
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Figure 4.21 : Résultats en appliquant le modéle
d’Olives et al. aux données de Bonnisel [44], Olives
[35] et Py [17]. Le modéle 1 est issu de I'ajustement

des équations(4.4) et (4.5) aux données
disponibles. Le modéle 2 correspond aux équations
(4.4) et (4.5) avec les valeurs des parameétres
proposées dans [17].
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Il semble donc nécessaire de travailler avec deux valeurs distinctes de 77 pour représenter les
variations des deux conductivités avec p,, : 77=0.14, pour la conductivité radiale ; 7 =0.17 pour la

conductivité axiale. Ceci revient a mettre en question I'applicabilité de I'hypothése de structure en

losange sur toute la gamme de valeurs de p,, ; autrement dit, I'équation (4.2).

Modélisation des conductivités thermiques effectives des matrices de GNE/sel

Dans le méme article, Olives et al. proposent de modifier I'expression (4.1) pour rendre
compte de l'effet du sel sur la tortuosité. Les tortuosités dans les directions radiale et axiale sont

maintenant décrites par :
vad: ;?d(1+ard¢s)2 T'i’czrix(l+aax¢s)2 (46)
ou ¢, désigne la fraction volumique de sel dans la matrice. «,;, et ¢, sont des paramétres

7

ajustables. Les conductivités thermiques deviennent alors :

' =L2 A= ’1—2 (4.7)
(1 + ard¢s) (1 + a’/ax¢s)

Le modele a été testé sur un nombre réduit de données. Les valeurs de «,, et . identifiées

sont 1.3 et 5.5 respectivement.
Pour les matériaux GNE/sel étudiés dans cette thése, nous allons supposeren toute

modestie:
/’L'rd = .frd (¢v )/Ird ﬂ"ax = fax (¢v )/?’ax (48)

et nous allons étudier la forme des fonctions f,,(4,) et f,.(d,). Nous supposerons A, et 4,
données par les équations (4.4) et (4.5) avec 7, =2 4, =33W.m' K", p,, =51kgm™, n=0.14

(pour 4,) et 7=0.17 (pour A, ). Par ailleurs, seul les échantillons de la série B sont considérés.
Nous rappelons que la série A a été élaborée différemment (contrainte plus faible et échantillons plus
petits).

Sur la figure 4.22 sont représentées les mesures de conductivité thermique radiale effectuées
pour les composites GNE/Sel (série B) face a la densité apparente de la matrice de GNE. Sur la
méme figure, nous avons reporté les valeurs de conductivité radiale des matrices de GNE prédites par
le modéle d’Olives réajusté (« modéle GNE » ; ligne continue en rose). En comparant ce modéle a nos

mesures, on constate deux régions avec des comportements bien différenciés: sur la plage

50<pag<400kg.m’3, les écarts entre le «modéle GNE» et les mesures augmentent

progressivement avec la densité de la matrice ; au-dela de p,, =400 kg.m™ , la tendance s'inverse et

modele et mesure commencent a se rapprocher de plus en plus. Ces domaines de densité apparente

correspondent aux plages 0.8>¢, =20.6 et ¢ <0.6 de fraction volumique de sel respectivement.
Dans la figure 4.23, apparait la fonction f,,(@,). Les points en bleu correspondent aux calculs de

f.a(@,) effectués a partir des mesures. On les a volontairement unis par des droites (lignes
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discontinues en rose) pour marquer les deux régions (A et B sur le graphique) dont on vient de parler.
Il semblerait que I'effet de I'ajout du graphite dans la région B (0.8 > ¢, =0.6) est contrebalancé de
facon significative par I'excés de tortuosité induit par la présence du sel. Ce n’est qu’en dessous de

¢, =0.6 (région A) que le graphite commence & prendre le dessus et a compenser l'effet du sel. A
¢, =0.44, la différence entre la conductivité thermique du matériaux GNE/Sel (110 W.m™".K" et celle

de la matrice de GNE (137 W.m™" .K) est inférieure a 20%.
La ligne noire en pointillée dans la figure 4.23 est un polyndme d’ordre deux ajusté sur les

valeurs des rapports « mesures / modéle GNE » calculées :

£a(9,)=15.4¢7 —=19.1¢, +6.26 (4.9)

Il est aisé de vérifier que ce polyndbme n’est pas réductible a une fonction de la forme
(1+e,,0,)7, ce qui invalide le modéle d’Olives pour les matériaux GNE/sel.

Enfin, on appelle « modéle GNE/Sel », I'équation qui résulte en reportant I'expression (4.9)
dans I'équation (4.7). La courbe verte dans la figure 4.22 représente le modéle GNE/Sel. Bien que la

concordance entre mesures et modéle soit intéressante, la valeur de ce dernier n’est qu’anecdotique

compte tenu de la fagon empirique d’obtenir 7, ,(9,).
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Une analyse semblable a été effectuée pour la conductivité axiale des composites GNE/Sel.
Comme précédemment, la figure 4.24 contient les mesures de conductivité correspondant aux
composites GNE/Sel (série B) et les valeurs de conductivité axiale des matrices de GNE prédites par
le modéle d’Olives (« modéle GNE » ; ligne continue en rose). Sur la figure 4.25, nous avons

représenté par des points les valeurs du rapport « conductivité du composite GNE/sel / conductivité de

la matrice de GNE » (estimation de f, (¢,)). Nous remarquons encore une fois I'existence de deux
régions distinctes (régions A et B sur la figure) dont la frontiere s’établit a ¢, =0.65—-0.70. Quoi que
moins marquées, les tendances d’évolution de f, (¢,) par rapport a ¢, sont semblables a celles de
/.2 (@.) dans les régions A et B de la figure 4.23.

La ligne noire en pointillés sur la figure 4.25 est un polyndbme d’ordre deux ajusté sur les
rapports « mesures / modéle GNE » calculés :

£ (8,)=3.89¢7 —6.07¢, +2.72 (4.10)
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Il s’agit cette fois-ci d’un ajustement de qualité moyenne, mais toujours bien meilleur qu’un
ajustement & une fonction de la forme (1+ ¢, @,)~*. Comme pour la conductivité radiale, on constate

que le modéle d’Olives ne peut pas expliquer les mesures de conductivité axiale des matériaux
GNE/sel.

La structure des matrices GNE/Sel s’avéere bien plus compliquée que celle des matrices de
GNE et des modéeles aussi simples que ceux qu’ont été présentés font carrément défaut. Une bien
meilleure compréhension de cette structure, ainsi que de I'effet du sel sur le réseau de graphite, sont

nécessaires avant toute autre tentative de modélisation.

4.5. Conclusion

Les propriétés thermiques des composites NaNO3;/KNO; — GNE élaborés par compression
uniaxiale ont été étudiées dans ce chapitre. Dans un premier temps, on a montré le probléme de
reproductibilité associé a la méthode d’élaboration. Nous avons pu constater qu’il découle aussi bien
de la difficulté d’obtenir un mélange homogéne des particules de GNE et du sel en poudre avant
compression, que des effets de bord (voire de taille) qui apparaissent lors de la compression. Le
probléme de mélange induit des compositions différentes dans des échantillons voulus identiques,
tandis que les effets de bord introduisent des différences au niveau de la structure. Ces différences de
composition et/ou de structure (et surtout de ces dernieres) provoquent des différences significatives
de conductivité thermique. L’amélioration de cette voie d’élaboration semble nécessaire et passera
par des études approfondies des phases de mélange et de densification.

Les études des propriétés thermiques menées ensuite ont mis en exergue I'impact du GNE
sur la conductivité et l'effusivité des composites. A savoir, une augmentation progressive et
significative de la conductivité radiale des composites en fonction de la teneur en GNE (on estime a
110,14 W.m".K" la conductivité du NaNOs/KNO3; — GNE & 40 %m de GNE) et une tendance, certes a
la hausse, mais beaucoup plus faible de la conductivité axiale, qui tend vers une valeur asymptotique
de 10 W.m™ K" environ.

Sachant que les composites étudiés sont destinés a un usage dans le voisinage de la
température de fusion de I'eutectique KNO5-NaNO;, quelques mesures de conductivité thermiques a
200C ont été effectuées. Une baisse de l'ordre de 1 W.m™.K™. par rapport aux valeurs mesurées a
température ambiante a été constatée.

Enfin, nous avons comparé la conductivité radiale des matériaux GNE/sel avec la conductivité
des matériaux GFG/Sel (compression isostatique) élaborés et étudiés dans le cadre du projet
DISTOR. On a pu constater avec étonnement une coincidence presque parfaite entre les deux et ce
malgré les différences microstructurales significatives entre les deux types de matériaux.

Enfin, nous avons abordé le probléme de la modélisation de la conductivité thermique
effective des composites NaNO3/KNO; — GNE en prenant comme point de départ les modéles existant
relatifs a la modélisation des matrices de GNE. Nous avons invalidé des approches qui avait déja
servi a modéliser des matrices de GNE imprégnées de sel ; approches peut étre valables pour des
faibles contenus de sel, mais inefficaces pour nos matériaux. Nous avons également mis en évidence

I'existence de deux régions distinctes dont la frontiére se situe a une valeur de fraction volumique de
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sel de 0.6-0.7 (densité apparente de la matrice de GNE de 400 kg/m3). Dans la région 0.8 >¢. =0.6,
le fait d’ajouter du graphite semble étre contrebalancé de fagon significative par I'excés de tortuosité

induit par la présence du sel. Ce n’est qu’en dessous de ¢, =0.6 que le graphite commence a

prendre le dessus et a compenser l'effet du sel. A ¢, >0.44 les matrices de GNE/Sel ressemblent

déja fortement aux matrices de GNE. Des modéles empiriques ont été enfin explicités. lls sont
capables de prédire correctement I'évolution des conductivités thermiques (axiale et radiales) des
matériaux GNE/sel en fonction de la densité de la matrice de graphite et de la fraction volumique du
sel. Néanmoins, nous les jugeons anecdotiques car assujettis aux observations utilisées pour les
obtenir.

La structure des matrices GNE/Sel est bien plus complexe que celle des matrices de GNE et
des modéles aussi simples que ceux qui ont été présentés ne peuvent que faire défaut. A notre avis, il
sera nécessaire de mieux comprendre cette structure, ainsi que l'effet du sel sur le réseau de

graphite, avant toute autre tentative de modélisation.
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On finalise cette partie du document avec une synthése des résultats technologiques et
scientifiques obtenus. Ainsi, nous proposons une comparaison des différents matériaux étudiés sous
les angles suivants : a) les difficultés d’élaboration et les besoins d’amélioration ; b) I'efficacité du
graphite en tant qu’intensificateur des transferts ; et c) le niveau de compréhension acquis et les

efforts additionnels de recherche requis.

Comparaison des méthodes d’élaboration

Dans le chapitre 1, nous avons présenté les deux méthodes d’élaboration étudiées et les
protocoles associés. Nous recensons ici les problémes majeurs rencontrés, sur lesquels il faudra
encore ftravailler. Il s’agit de la porosité pour les matériaux obtenus par dispersion et de la
reproductibilité pour les matériaux élaborés par compression.

La porosité des matériaux élaborés par dispersion se situe entre 15 et 30% (composites ayant
plus de 5%m de graphite SFG) et diminue significativement la conductivité thermique des matériaux.
On a pu constater au chapitre 2 que : a) le protocole #2 permet de la réduire |égérement, mais
insuffisamment ; b) elle tend a augmenter avec la quantité de graphite SFG ajouté ; c) elle est d’autant
plus faible que la taille des particules SFG augmente.

Pour les matériaux élaborés par compression uniaxiale, I'existence d’'un espace pouvant
encaisser I'expansion volumique du sel lors sa fusion dans la matrice de GNE est nécessaire. La
porosité est donc décidée, comme expliqué au chapitre 2, lors de I'élaboration. Nous l'avons fixé
arbitrairement a 20-30% pour I'ensemble des composites étudiés.

La reproductibilité n’est pas un probleme dans [I'élaboration par dispersion. Par contre, la
compression uniaxiale peut aboutir a des échantillons supposés « identiques » montrant des
différences dans leurs propriétés thermiques allant de 7 a 25%. Ces disparités sont en rapport avec :

e un mélange des vermicules de GNE/grains de sel avant compression dont 'homogénéité est

difficile a assurer des part la différence des masses volumique entre le graphite et le sel ;

o un effet de taille (effets de bord lors de la compression) qu’il serait souhaitable de mieux

comprendre ;

e des effets de vitesse de compression et de contrainte qu'’il faudra controler.

Aussi, I'homogénéité des composites issus de la compression est moindre que celle des
composites obtenus par dispersion. Pour ces derniers, on a constaté des différences dans les
propriétés thermiques de sous-échantillons d'un échantillon pére inférieures a 5%. Pour la
compression, on va trouver les problémes inéluctables des effets de bord et de densification inégale

en hauteur.
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Comparaison des composites en termes des propriétés thermiques effectives

Les propriétés thermiques des composites élaborés par dispersion et par compression ont été
respectivement présentées dans les chapitres 3 et 4. La figure ci-dessous regroupe I'ensemble des
conductivités thermiques estimées et permet de comparer nos matériaux a ceux du projet DISTOR
obtenus par compression isostatique.
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Récapitulatif des conductivités thermiques des composites graphite/sel en fonction de la teneur en
graphite.

On constate d’'une maniére générale une amélioration de la conductivité thermique des
composites en fonction de la teneur en graphite et ce quelle que soit la voie d’élaboration. Concernant
les matériaux élaborés par compression, on retrouve bien l'orthotropie lié a la méthode d’élaboration
avec une conductivité radiale beaucoup plus importante qu’en axiale. La conductivité axiale des
composites élaborés par compression est comparable a celle des matériaux élaborés par dispersion,
tandis que la conductivité radiale est plus proche de celle des matériaux élaborés par compression
isostatique. Pour atteindre une conductivité thermique effective de 8 W.m™ K", il faudra disperser
25%m environ de SFG dans le sel ; tandis que moins de 10%m de GNE, compressé avec du sel,
suffisent pour aboutir au méme résultat.

Les mémes conclusions peuvent étre tirées au sujet de I'effusivité thermique. Concernant la
chaleur volumique, que ce soit pour les matériaux élaborés par compression ou par dispersion, on a
constaté une baisse de sa valeur lorsque la teneur en graphite du composite augmente. Il faut
également signaler que la chaleur volumique des matériaux élaborés par dispersion est
systématiquement supérieure a celle des matériaux élaborés par compression. Cela provient
notamment du fait de la plus faible capacité calorifique du GNE par rapport a celle du graphite SFG.

La méthode d’élaboration par compression (isostatique ou uniaxiale) est bien plus efficace
que la méthode d’élaboration par dispersion dans un objectif d’intensification de transferts. A ceci on
peut ajouter le fait que les problémes éventuels de séparation du SFG et du sel, liés a leur différence

de masses volumiques quand le sel est a I'état liquide, ne se pose pas dans les matériaux issus de la
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compression. Par contre, il a été montré, dans le travail de thése de Jérome Lopez [37], qu’un
confinement excessif du sel dans la matrice de GNE (manque de porosité) peut entrainer la rupture de
celle-ci et la fuite du sel, ainsi que des dégradations des propriétés thermodynamiques du sel.

Par ailleurs, nous avons étudiés dans [73,74] les réductions des colts d’investissement attendues par
l'utilisation de nos matériaux dans des systémes de stockage de type échangeur a tube utilisant la
vapeur d'eau saturée comme fluide caloporteur. La figure ci-dessous montre les résultats
correspondant a un systéme de stockage de 500 kWh avec deux scenarii de temps de

charge/décharge : 2h (forte puissance) et 8h (faible puissance).
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Réduction (valeurs positives) / augmentation (valeurs négatives) des colits d’investissement apportés
par 'ensemble des composites élaborés pour des temps de charge de 2h (gauche) et 8h (droite).

On constate, encore une fois, 'avantage des matériaux GNE/sel face aux composites
SFG/sel. Par exemple, grace aux propriétés de transfert radiales du NaNO3/KNO3; — GNE (10%m), on
arrive a réduire respectivement de 37,7 et 12 % l'investissement en matiéres premiéres selon que I'on
considére des durées de charge de 2 et 8 h; alors que pour le matériaux NaNO3/KNO; — SFG
(10%m) le bénéfice est négligeable, voire inexistant. Au travers de ce méme graphique, on constate :
a) l'intérét tout particulier de nos matériaux pour des applications a forte puissance ; et b) I'existence
d’'un optimum se situant autour de 10 %m de GNE et correspondant a une conductivité thermique de
11,4 W.m™".K" environ. Pour la méme application (échangeur a tube avec de la vapeur d’eau saturée),

on trouve des résultats semblables pour toute capacité de stockage.
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Niveau de compréhension acquis et efforts additionnels de recherche

nécessaires

L’évolution de la conductivité thermique des composites élaborés par dispersion a
convenablement été décrite par la TMEG. Les paramétres identifié<s du modéle ont permis
d’approfondir la compréhension des effets de la structure des particules (tailles et formes) sur le

comportement de la conductivité thermique des composites NaNO3;/KNO; — SFG.

Concernant les matériaux élaborés par compression, les modéles empiriques existants ne
sont pas capables de prédire correctement I'évolution des conductivités thermiques (axiale et radiale)
des matériaux GNE/sel en fonction de la densité de la matrice de graphite et de la fraction volumique
du sel. Cela tient du fait de deux problémes majeurs : la reproductibilité de la mise en forme par
compression et le manque de compréhension de la structure des matériaux GNE/sel. Les efforts
additionnels nécessaires a la modélisation de I'évolution de la conductivité thermique de ces
matériaux passent d’abord par la compréhension de leur structure. Il s’agit alors :

» De mieux comprendre le processus de mélange de matériaux présentant une grande
différence de masse volumique ainsi qu’une importante différence de taille ;

» D’approfondir les connaissances sur les mécanismes de densification de mélange d’un milieu
déformable (vermicule de GNE) et rigide (sel). En particulier, il s’agira de bien saisir les

modifications de tortuosité causées par le sel sur le GNE au cours de la densification.
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Nomenclature

Nomenclature
Symboles grecs
B Coefficient directeur Ks™!
pPc, Capacité calorifique de I'échantillon a pression constante o K]
pc, Capacité calorifique estimée de I'échantillon o
A, Conductivité thermique dans la direction Or
A Conductivité thermique dans la direction Oz
,TZ Conductivité thermique estimée dans la direction Oz wm ' K1
Nr Conductivité thermique estimée dans la direction Or
A=2PxP Conductivité thermique équivalente
o, =1,1/pc, Diffusivité thermique dans la direction Oz
a. =4, 1/pc, Diffusivité thermique dans la direction OF m>.s”!
o= /1/,0 ¢, Diffusivité thermique équivalente
h Coefficient d’échange latéral Wm2K!
O -1 -1
o, Ecart type Wm =K
Op, Jm> K™
o densité de flux W2
R, Résistance de contact sonde/échantillon N
R, Résistance thermique du systéme sonde-échantillon Km™ W
751 valeur propre )
ﬂ:; valeur propre (-)
l//(,Bm ) fonction propre correspondant a la valeur propre ﬂ,i (-)
772 Valeur propre (-)
¢(77p ,Z) fonction propre correspondant a la valeur propre 77; (-)
75@ Valeur propre )
Vmp (r,2) fonction propre correspondant a la valeur propre 73119 (-)
V,(M) Fonctions propres normalisées (-)
I Fonction Gamma (-)
o, Ecart type sur le résidu K
€ ax Ecart maximal K
e =114, Facteur d’anisotropie (-)
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Nomenclature

4 Variable d’espace m
LR Dimension de I'échantillon m
t variable temps S
T Température K
T, .. Température aux temps longs K
ty Durée de I'expérience S
TL* Température face arrierea 1t = ¢ r K
AT Différence de température entre face avant et arriere a 1 = tf K
G Fonction de Green (-)
P Puissance w
mc Capacité calorifique surfacique de la sonde chauffante Jm?2 K™
J, fonction de Bessel de premiére classe et d’ordre 0 ()
J, fonction de Bessel de premiére classe et d’ordre 1 ()
Bi Nombre de Biot (-)
Indices
ib Isolant en bas du dispositif
ih Isolant en haut du dispositif
ec échantillon
ar Face arriére de I'’échantillon
av Face avant de I'’échantillon
sd Face avant de la sonde
] Face sud
n Face nord
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Chapitre 5: Introduction et objectifs.

Ce chapitre présente dans un premier temps les méthodes de caractérisation
thermique de matériaux les plus couramment utilisées. Parmi toutes ces méthodes, deux
d’entre elles ont retenu notre attention du fait de leur simplicité de mise en ceuvre. Il s’agit de
la méthode du plan chaud et de la méthode du disque chaud.

Ces deux méthodes sont alors décrites avec plus de détail dans la deuxieme section
du chapitre. On les présente d’abord dans leurs versions originales et on retrace ensuite les
évolutions qu’elles ont subi au cours des années.

La derniére partie de ce chapitre pointe les limites de ces deux méthodes vis-a-vis de
leur adéquation aux spécificités des matériaux graphite/sel étudiés. Elle introduit également
les travaux entrepris dans les chapitres suivants pour répondre a l'objectif fixé : Proposer des
méthodes simples et robustes permettant la caractérisation thermique compléte de
matériaux orthotropes a partir d’'une seule expérience ne nécessitant qu’un seul

échantillon.
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5.1. Méthodes de caractérisation thermique de

matériaux couramment utilisées.

Les transferts par conduction au sein d’'un milieu homogéne sont caractérisés par le tenseur

de conductivités thermiques et par la chaleur volumique (pcp) du milieu. Pour des matériaux

isotropes, le tenseur de conductivité se réduit a un scalaire que nous noterons (A). La conductivité
thermique rend compte de I'habilité du milieu a conduire la chaleur, tandis que la chaleur volumique

traduit sa capacité a stocker I'énergie. Ces deux grandeurs définissent deux autres propriétés : la

diffusivité thermique (azl/pcp) et l'effusivité thermique (E =,/oc A ). Cette derniere exprime la

p
capacité du milieu a imposer sa température au contact d’un autre milieu. Ainsi, caractériser
thermiquement un matériau correspond a estimer au moins deux de ces quatre grandeurs.

Les méthodes de caractérisation thermique peuvent se scinder en deux groupes principaux :
les méthodes stationnaires et les méthodes dynamiques. Nous décrivons ici de fagon succincte leurs

principes de fonctionnement.

Méthodes stationnaires

Ces méthodes ne s’occupent que de la mesure de la conductivité thermique des matériaux.
Elles reposent sur un principe simple qui consiste a instaurer un gradient de température stationnaire
et monodimensionnel au sein du matériau et a déterminer ensuite la conductivité thermique a I'aide de
la loi de Fourier. La méthode de la plaque chaude gardée [75] est la méthode stationnaire de
référence.

Malgré la simplicité du principe, les méthodes stationnaires sont difficiles a mettre en ceuvre et

nécessitent souvent des temps trés longs correspondants au temps d’établissement du régime

permanent. Par ailleurs, la caractérisation compléte du matériau exigerait une mesure de pc, par

d’autres moyens.

Ces raisons nous font écarter de notre étude les méthodes stationnaires. Les méthodes
dynamiques trouvent alors un réel intérét du fait des courts temps d’expérience, de la simplicité de
leur mise en ceuvre et des possibilités qu’elles offrent d’évoluer vers une caractérisation thermique

compléte.

Méthodes dynamiques

Le tableau 5.1 propose un rappel synoptique des techniques les plus répandues et utilisées a
ce jour. Toutes ces méthodes reposent sur un méme principe qui consiste a solliciter thermiquement
un échantillon, a observer la réponse thermique en un ou plusieurs points du dispositif expérimental et

a remonter aux propriétés thermiques recherchées par lintermédiaire d’'un modéle simple de
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transferts. Elles different essentiellement de part la fagon dont elles cherchent la simplicité qui

conditionne ensuite les possibilités d’estimation.

Méthode Milieu Transfert | Sollicitation Réponse Estimation
Flash T faces avant ou
Fini 1D d o
(cf.[76]) arriére
Périodique Eini 1D T faces avant et 1 o
(cf.[83]) VY arriere ’
Fil chaud - T .
(cf.[84]) Infini 1D _|: T fil A
Semi-infini
(cf.[85]) 1D I T face avant E
Planchauvd | | | T

Fini
(cf.[86])

T face avant et
arriere

A.E

(cf.[87])

Disque chaud

Ruban chaud | Semi-infini 1D m T faces avant AE

(88]

T moyenne de la
Infini 2D
sonde

Tableau 5.1 : Moyens de caractérisation des propriétés thermiques.

Il s’agit pour la plupart de ces méthodes d’établir des conditions expérimentales (type de

dispositif, type de sollicitation, points d’observation) qui permettent ensuite d’estimer les propriétés

thermiques recherchées par inversion d’'un modéle simple. Ainsi, on cherche souvent :

des conditions permettant de réduire la conduction a un probléeme de transferts
monodimensionnel (ex. : méthodes flash, périodique, fil chaud et plan chaud) ;

des situations ou I'échantillon peut étre assimilé a un milieu infini (ex. méthode du disque
chaud) ou semi — infini (ex. : méthodes du fil chaud et du plan chaud originales) ;

des sollicitations (en flux), telles que des impulsions (ex. : méthode flash), des échelons
(ex. : méthodes de fil chaud, plan chaud et disque chaud) ou périodiques (ex. : méthode
périodique) ;

des points d’observation facilement accessibles, souvent en face avant/arriere de

I’échantillon ou sur I'élément chauffant (ex. : méthodes du fil chaud et du disque chaud).

On constate alors que selon les conditions expérimentales définies, les possibilités

d’identification different (voir tableau 5.1). Par exemple, la méthode flash [76] permet la détermination

de la diffusivité thermique en soumettant la face avant d’'un échantillon cylindrique a une impulsion

photothermique, a l'aide d’'un flash (tube a éclat) ou d'un laser, et en exploitant la réponse en

température sur la face avant ou arriére de I'échantillon étudié. Ces méthodes (cf.[77,78,79,80,81,82])

permettent également la détermination des diffusivités thermiques selon les deux directions de

matériaux orthotropes.

En eméttant I'hypothése de transferts unidirectionnels en milieu-fini et en sollicitant le

matériau de maniéere périodique, il devient possible d’estimer a la fois la diffusivité et la conductivité

thermiques [83].
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Les méthodes a sonde plane (plan chaud et disque chaud) utilisent une résistance chauffante
de géomeétrie variable pour solliciter I'échantillon. Elles illustrent bien les conséquences du choix du
type de sollicitation et/ou des hypothéses de transferts (milieu et dimensions) effectués. Par exemple,
la méthode du plan chaud en milieux semi-infinis et transferts 1D, avec des sollicitations en flux de
type échelon et I'observation de la température en face avant [85], ne donne accés qu’a I'effusivité
thermique du milieu. Tandis qu'en se plagant en milieu fini, tout en gardant une sollicitation échelon,
l'identification simultanée de I'effusivité et de la conductivité thermiques devient possible [86]. On
accéde également a ces deux propriétés, a lI'aide d'une méthode de type ruban chaud et en
remplagant I'échelon en flux par un signal pseudo aléatoire [87]. De plus, dans un cadre milieu infini et
transferts bidimensionnels (disuge chaud), avec des sollicitations échelon en flux, la mesure
simultanée de la conductivité et de la diffusivité thermiques devient possible [88].

Du fait de leur simplicité de mise en ceuvre, de leur rapidité et de leur faible colt, ces
méthodes ont suscité notre intérét. Par la suite, nous les décrivons avec plus de détail, en retragant

également leurs évolutions respectives.

5.2. Méthodes dynamiques a sonde plane

Les méthodes du plan chaud et du disque chaud sont a la base des travaux développés dans
ce manuscrit. Cette section revient donc sur ces deux techniques en mettant I'accent sur les
évolutions qu’elles ont subi au cours du temps, car c’est la que nous avons trouvé notre inspiration

pour la suite.

5.2.1. Evolutions de la méthode du plan chaud

La figure 5.1 présente par ordre chronologique d’apparition les principaux dispositifs de type

plan chaud connus a ce jour. Comme précédemment, on note pc, A, o0 et E les propriétés
thermiques des matériaux a caractériser. La capacité thermique de la sonde chauffante est désignée
par (mc) eton note R, la résistance thermique de contact entre la sonde et I'échantillon. Pour des
milieux finis, L représente I'épaisseur de I'échantillon. ¢ désignera la densité de flux d’énergie

thermique (échelon) apportée par la sonde.

Le dispositif n®l est celui de la méthode telle qu’elle est apparue [89]. Il est constitué d'une
résistance plane chauffante dont la surface correspond a celle de la face de I'échantillon avec laquelle
elle est mise en contact. Cette résistance est supposée non capacitive (mc =0) et le contact entre la
sonde et I'échantillon est supposé parfait (R, =0). L'échantillon, lui, doit étre assimilable & un milieu
semi-infini le temps de la durée de I'expérience. La surface face arriére de la sonde est parfaitement
isolée. Dans ce cadre de travail, on montre que la température en face avant de I'échantillon évolue
selon (cf. [90]):
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T ()T, =22 (5.1)

JrE

quand le dispositif est en équilibre thermique avec son environnement a l'instant 1=0 et que la
température 7., de celui-ci est constante tout au long de I'expérience. Ce dispositif permet donc

d’identifier I'effusivité thermique du milieu testé. Cependant, il apparait quelque peu contraignant en
termes de dimensions pour des matériaux fortement diffusifs. En effet, il faudra dans ce cas des
échantillons avec des épaisseurs importantes pour respecter 'hypothése de milieu semi-infini. De
plus, la méthode ne permet que I'estimation de I'effusivité et nécessite donc d’autres techniques pour

compléter la caractérisation.

Dispositif n™
- Hypothése du milieu semi-infini et
transferts 1D
- Résistance chauffante supposée
Echantillon immatérielle (mc =0, R, =0)
- Mesure de la température de la sonde
Résistance - Estimation de l'effusivité £
chauffante
Dispositif n2

\\\\\\\\\\\\\\\\\\ - Hypothése du milieu fini et transferts 1D

- Prise en compte des paramétres de la
sonde (mc, R,)

- Mesure de la température de la sonde
/;:;%;; - Estimationde E et A

Thermocouple

Dispositif n3
- Hypothése du milieu fini et transferts 1D
- Prise en compte de mc et R,
> - Mesure de la température aux faces avant
et arriere de I'échantillon.
- Estimationde E et A

Figure 5.1 : Dispositifs de type plan chaud.

Pour pallier a ces inconvénients, la technique a donc évoluée vers les dispositifs n2 et n3

pour lesquels I'hypothése du milieu semi-infini est abandonnée au profit de celle du milieu-fini. Le
dispositif devient alors un sandwich multicouche « isolant — sonde — échantillon — isolant » congu de
fagon a ce que les transferts thermiques restent unidirectionnels. En supposant les isolants parfaits et
la sonde immatérielle, on peut montrer (voir Chapitre 6) que I'évolution thermique aux temps longs, en

face avant et arriére de I'’échantillon, s’écrit :

T ()-T.=+2L, 2, T ()-T.=—9L, ¢, (5.2)
34 pe,L 6 4 pc,L

quand le dispositif est en équilibre thermique avec son environnement a l'instant initial et que la

température de celui-ci 7., reste constante tout au long de I'expérience. Méme si ces expressions ne
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représentent que des évolutions aux temps longs, elles mettent en avant les avantages de passer
d'une configuration en milieu semi-infini a une configuration en milieu fini. En effet, la réponse
thermique, aussi bien en face avant qu’en face arriére, comporte maintenant des informations qui
permettraient une caractérisation thermique compléte de I'échantillon. Notez que dans les équations
(5.2), on voit apparaitre la conductivité thermique et la capacité thermique du milieu.

Bien s0r, dans des conditions non idéales (isolant imparfait et sonde matérielle) le pari n'est
pas toujours gagné, car apparaissent également dans la solution du probléme de transferts les

parameétres thermiques des isolants (effusivité thermique) et de la sonde (cf. [86]). L'effusivité des
isolants est généralement supposée connue. Par contre, les paramétres mc et R_ viennent se

rajouter a la liste de parameétres a identifier. Il s’agit alors de définir adéquatement les conditions
expérimentales (épaisseur de I'échantillon, puissance de chauffage et durée de I'expérience) pour
arriver a une estimation non biaisée de E et A. Les travaux de Jannot et al. (Annexe B), montrent
que l'observation simultanée des températures en face avant et arriére de I'échantillon faciliterait la
tadche. Enfin, on remarquera que la seule différence entre les dispositifs n2 et n3 est le nombre de

points d’observation.

5.2.2. La méthode du disque chaud

La méthode du disque chaud, introduite par Gustafsson [88], repose sur I'observation de la
température moyenne d’une source plane circulaire, placée dans un milieu infini, et délivrant une
puissance d’énergie thermique constante dans le temps. Le dispositif associé comporte alors une
sonde chauffante plane et circulaire placée entre deux échantillons identiques pouvant s’assimiler a
un milieu infini pendant la durée de I'expérience (voir schéma ci-dessous). L’élément chauffant se
présente sous forme d’'un disque constitué d’une double spire d’'un élément résistif inséré entre deux
feuilles minces d’isolant électrique. La double spire permet a la fois d’assurer un chauffage uniforme
du disque et d’en mesurer la température moyenne. Gustafsson montre que I'évolution de la

température moyenne de la sonde au cours du temps est :

T,(0)-T.=PR +P(x’*rA)"'F.(7) T=

(5.3)

avec :

i 2 —(I* +k? Ik
F.(r)=[m(m+1)] IdO'O'_zlekexp( i;jdz )J[0[2m262j
=

0 1 k=l
ou P représente la puissance délivrée par la sonde, r est le rayon de la sonde, m le nombre de
spires de la sonde et /, la fonction de Bessel modifiee d’ordre 0. L'équation (5.3) révéle donc la
possibilité d’estimer a la fois la diffusivité thermique o et la conductivité thermique A du matériau.

Une amélioration du modéle de transferts de ce type de dispositif a été proposée récemment

par Jannot et al. [91]. A travers une approche de modélisation quadripolaire [92], les auteurs prennent

en compte l'inertie de la sonde (mc ) et la résistance de contact sonde/échantillon ( R, ).
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On constate qu’en milieu infini, mais avec des transferts bidimensionnels, la caractérisation

thermique compléete de matériaux isotropes devient possible.

- Hypothése du milieu infini et transferts 2D
- Résistance chauffante supposé
immatérielle (mc =0 et R, =0)

Echantillon P
- Mesure de la température moyenne de la

résistance
- Déterminationde & et A

Résistance
chauffante

Figure 5.2 : Dispositif du disque chaud.

5.3. Adaptation aux spécificités des matériaux étudiés

Parmi les matériaux étudiés dans le cadre de cette thése, les composites élaborés par
dispersion sont relativement homogénes et ne possédent pas de spécificité particuliére. Par contre,

les composites élaborés par compression sont fortement hétérogénes, orthotropes et difficilement
-1/2

reproductibles. L’ordre de grandeur des effusivités (1000 a 14000 JmZK's ) et des conductivités
(0,5 & 120 W.m" .K™") thermiques & mesurer est illustré dans la figure 5.3. Par ailleurs, le degré
d’'orthotropie (rapport des conductivités thermiques) de composites a plus de 30% de graphite en

masse est trés important (=20).

Milliers
15

Figure 5.3 : Récapitulatif des propriétés thermiques des matériaux graphite/sel

En disant cela nous pointons déja les limites des méthodes de caractérisation thermique

existantes. Pour la méthode du plan chaud, il sera nécessaire d’effectuer deux expériences distinctes

pour déterminer I'ensemble des propriétés thermiques de ces matériaux (capacité thermique et

conductivités thermiques axiale et radiale). Nous rappelons que dans un cadre de transferts
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monodimensionnels, seule la conductivité thermique dans la direction des transferts peut étre estimée.
Ceci est particulierement ennuyeux pour des matériaux a fort degré d’orthotropie, car au besoin de
deux expériences s’ajoute celui d’échantillons de tailles différentes. Nous sommes alors obligés
d’élaborer deux échantillons distincts avec le probléme déja signalé de reproductibilité.

Pour le dispositif du disque chaud, la situation empire. Sans parler d’orthotropie, la méthode,

dans son état actuel de développement, exige d’utiliser deux échantillons identiques entre lesquels
vient se placer la sonde chauffante. On retrouve encore une fois le probléeme de reproductibilité des
composites, aggravé par celui d’'une hétérogénéité macroscopique qui empéche de supposer que les
deux moitiés d’'un échantillon élaboré par compression puissent étre identiques. Comme pour la
méthode du plan chaud, la caractérisation thermique compléte (2 conductivités, 1 capacité
thermiques) de nos matériaux exige donc deux expériences sur deux échantillons.

L’'objectif principal de ce travail est de proposer une méthode de caractérisation thermique

compléte de matériaux orthotropes et conducteurs n’exigeant qu’une seule expérimentation sur un
seul échantillon. L’idée centrale que nous comptons développer prend son inspiration dans les
évolutions que nous avons décrites pour la méthode du plan chaud. En effet, on a vu qu’abandonner
I'hypothése de milieu semi-infini au profit de celle de milieu fini élargissait les possibilités d’estimation
(possibilité de caractérisation compléte de milieux isotropes avec les nouveaux dispositifs (n2 et 3) ).

Ainsi, notre idée est de rendre fini le dispositif du disque chaud dans I'espoir de passer d’'un scénario

ou seuls deux parameétres peuvent étre estimés a un autre ou la caractérisation compléte de

matériaux orthotropes devient possible.

Isolant

0z

antillon \ /

Figure 5.4 : Dispositif expérimental envisagé.

La figure 5.4 montre le schéma du dispositif imaginé et étudié par la suite. Il est constitué de

deux couches d’isolation thermique de part et d’autre du systéme sonde plane — échantillon. On
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notera qu’il suffirait que le rayon R, de la sonde soit égal au rayon R de I'’échantillon pour retrouver

un dispositif de type plan chaud.

Le travail effectué, présenté dans les trois chapitres suivants, s'est déroulé suivant la

logique que nous décrivons ci-dessous :

1)

Il fallait tout d’abord s’assurer de la pertinence de l'idée de rendre fini le dispositif du disque
chaud. Ainsi, le chapitre 6 est dédié a I'étude des solutions analytiques du probléme de
conduction dans un dispositif comme celui de la figure 5.4, avec des hypothéses de sonde
immatérielle et d’isolation parfaite. De plus, le probleme de définition de conditions
expérimentales « optimales » (taille des échantillons et de la sonde, durée des expériences,
puissance de chauffage a appliquer, points d’observation) est posé et traité.

Ensuite, il fallait s’assurer que le passage a un dispositif réel (sonde matérielle et isolation
imparfaite) ne venait pas entraver nos objectifs. Ainsi, le Chapitre 7 est dédié a la
modélisation du dispositif de la figure 5.4 et a I'exploitation de ces modéles dans le double but
de comprendre le comportement des dispositifs imaginés, et d’analyser leur potentiel vis-a-vis
de la caractérisation thermique des matériaux.

Enfin, il fallait se doter de stratégies/méthodes d’identification de paramétres aussi simples et
robustes que possible. Le Chapitre 8 est entierement dédié a ce sujet. On y décrit les
stratégies d’estimation développées et on les valide sur des expériences tantét simulées,

tantot réelles.

Les différences entre le nouveau dispositif de type disque chaud et celui du plan chaud se réduisant a

I'étendue de la sonde, nous avons mené en paralléle I'étude des deux types de dispositifs. On pourrait

penser que ceci était superflu, tellement le dispositif du plan chaud a été étudié. Nous montrons a

travers nos résultats que ce n’était pas le cas ; des idées que nous-mémes avons défendu par le

passé (ex.: mesurer en face avant et arriere de I'échantillon) perdent de leur intérét et des

algorithmes d’inversion sophistiqués (moindres carrées non linéaires) laissent la place a des

algorithmes simples de recherche de zéros.
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Chapitre 6: Analyse des méthodes de type
sonde plane chauffante — Cas de dispositifs

idéaux

Ce chapitre est dédié a I'étude des méthodes de type sonde plane chauffante (plan
chaud et disque chaud) sur des dispositifs idéaux, ou la sonde chauffante est supposée étre
immatérielle et l'isolation thermique, la ou elle existe, est considérée comme étant parfaite.
L’ensemble des dispositifs étudiés et des équations gouvernant leur évolution thermique sont
présentés dans la section 1. La deuxieme section présente la démarche générale de
modélisation qui sera adoptée par la suite pour résoudre analytiquement les problemes de
transferts traités. La section 3 est dédiée a I'étude de trois dispositifs de type plan chaud ;
tandis que la quatrieme section porte sur I'étude de trois dispositifs de type disque chaud.
Dans tous les cas, on présente d’abord la solution analytique donnant I'évolution thermique
des échantillons soumis a un flux de chaleur constant qui s’applique uniformément sur une
des faces (ou sur une partie) de I'échantillon. Ces solutions sont ensuite analysées en vue de
la caractérisation thermique des matériaux.

Cet exercice académique va nous servir a rendre compte des avantages :

— de passer des configurations en milieu infini ou semi infini a des configurations en milieu
fini ;

— des dispositifs de type disque/ruban chaud face aux dispositifs de type plan chaud pour la
caractérisation de matériaux orthotropes ;

Il servira également :

— a proposer des méthodes simples pour décider « a priori » des dimensions de I’échantillon
et des conditions expérimentales (durée de I'expérience et puissance de la sonde) ;

— a proposer des idées intéressantes vis-a-vis de l'estimation ultérieure des propriétés
thermiques de I'échantillon ;

— a établir les limites intrinseques des méthodes étudiées.
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6.1. Présentation des dispositifs et des équations de

conservation de I'’énergie

Les dispositifs expérimentaux qui feront I'objet de cette étude sont représentés schématiquement
dans les tableaux 6.1 et 6.2. Il s’agit de :

— Une série de dispositifs de type plan chaud qui ne different entre eux que par I'étendue ou par

les conditions aux limites appliquées dans la direction radiale. On trouve ainsi : a) un dispositif
a étendue infinie dans la direction Or ; b) un dispositif a » = R parfaitement isolé de partout ;
c) un dispositif a » = R avec des conditions aux limites mixtes sur » = R et parfaitement isolé
par ailleurs.

— Une série de dispositifs de type disque chaud. Comme précédemment, on distingue : a) un

dispositif a étendue infinie dans la direction O7 ; b) un dispositif a » = R parfaitement isolé de

partout; c) un dispositif a »=R avec des conditions aux limites mixtes sur »r=R et

parfaitement isolé par ailleurs.
On notera que la seule différence entre les dispositifs de type plan chaud et les dispositifs de type
disque/ruban chaud est I'étendue de la sonde chauffante. Quant au caractére idéal des dispositifs, il
tient au fait que : 1) la représentation de la sonde chauffante est réduite a un flux de chaleur imposé
sur la surface z=0 ; 2) Iisolation thermique (la ou elle existe) est supposée parfaite. Ces contraintes
seront levées au chapitre 7.

L’équation de conservation de I'énergie dans le domaine intérieur (0<z<L & 0<r<R) des
dispositifs ci-dessus est V¢ >0:

2
‘. E)T(g,tz,t) 2 rik % (rk aT(g;z,t)jJr i 0 Ta(:;z,t)

ou T(r,z,t) représente la température au point (r,z) et a I'instant 7. p est la masse volumique de

(6.1)

'échantillon et ¢, sa chaleur massique a pression constante. Les conductivités thermiques de

I'échantillon dans les directions OF et Oz sont notées, respectivement, A, et A . On suppose que
les propriétés thermiques de [I'échantillon sont constantes, indépendantes du point et de la
température. Seuls des matériaux isotropes (4. =4, =A4) ou orthotropes sont considérés, ces
derniers étant placés dans le dispositif de facon a rendre diagonal le tenseur des conductivités
thermiques. L’'exposant k& dans I'équation (6.1) est k=0 quand on travaille en coordonnées
cartésiennes (échantillon parallélépipédique et sonde rectangulaire) et k=1 en coordonnées
cylindriques (échantillon cylindrique et sonde circulaire). Bien qu’a partir de la section 6.3, nous ne
travaillerons qu’en coordonnées cylindriques, nous gardons les deux formulations afin de faciliter le

travail au lecteur intéressé par les dispositifs de type ruban chaud.
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74 Isolation parfaite

échantillon C e g
R—> o Plan chaud semi infini

dans la direction Or

e TTTVTTTTTTT(PTTTTTTTTTT r

échantillon Plan chaud a dimensions finies
R % (0<r<R & 0<z<L)

et isolé thermiquement de partout
7 TTTTTTTTTT{}’TTTTTTTTTT r

z Isolation parfaite
L ) . : . . -
échantillon @ P Plan chaud a dimensions finies
R (0<r<R & 0<z<L)
et convection sur r =R

4 TMTTTTTTTJTTTMMT r

Tableau 6.1 : Dispositifs de type plan chaud étudiés.

4 Isolation parfaite
A
L échantillon . -
R — e Disque chaud semi infini
dans la direction Or
v r=R,
R r
@
z Isolation parfaite
L échantillon Disque chaud a dimensions finies
R % (0<r<R & 0<z<L)
r=R, et isolé thermiquement de partout
S r
@
Z Isolation parfaite
L i . ; . . . -
échantillon : Disque chaud a dimensions finies
R S (0<r<R & 0<z<L)
r=R, et convection sur ¥ =R
g T T(pT () r

Tableau 6.2 : Dispositifs de type disque chaud étudiés.
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La différence entre les dispositifs se fait a travers les conditions aux limites. On peut les écrire

de maniére générale de la fagon suivante :

2D o o Wz Wis0 (6.2)
or
ﬂrw+hT(r,z,t)=0 r=R Vz V>0 (6.3)
r
2D g vy 2= Vis0 (6.4)
oz
ﬂz@w(m) Vr z=0 V¢>0 (6.5)
Z
avec .
QH() 0<r<R,
f)= 6.6
o(r,1) { 0 PSR, (6.6)

ou ¢ représente la densité de flux d’énergie appliquée sur le plan z=0 de I'échantillon et % (¢) estla
fonction de Heaviside. On peut donc I'exprimer en fonction de la puissance P injectée par la sonde
comme suit :

P
S 6.7
9= R (6.7)

ol k=0 pour des sondes carrées et k£ =1 pour des sondes circulaires.

Pour les dispositifs de type plan chaud, R =R, tandis que pour les dispositifs de type
disque/ruban chaud, R, <R . On notera que I'équation (6.3) n'a pas lieu d’étre pour les dispositifs ou

R — o (semi infinis dans la direction Or ). Pour les dispositifs parfaitement isolés sur »r=R, le
coefficient d’échange convectif # dans I'équation (6.3) est nul.

On précise que la température de l'air autour des dispositifs expérimentaux est supposée
constamment nulle. Par ailleurs, on considére que les dispositifs sont initialement en équilibre

thermique avec leur environnement et on écrit :

T(r,z,t)=0 Vr Vz t=0 (6.8)
On notera que pour des températures non nulles de l'air environnant, 7(r,z,t) représentera la
différence entre la température au point (r,z) de I'’échantillon et la température ambiante.

L’analyse ultérieure sera largement simplifiée en appliquant la transformation suivante aux
équations (6.1) a (6.7) :

1/2 1/2
“_(zi] " Ze(zi] = A=AA ©9)

4

On obtient alors :
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2
c —aT(r’Z”)mi{ii[rkaT(”’”jﬁT(r’z’t)} 0<r<R;0<z<L; V>0 (6.10)

’ ot r* or or 0z>
avec .
2D o o Wz Wis0 (6.11)
or
ﬂ@—i—hT(nz,l):O r=R Vz VYt>0 (6.12)
r
20 o vy 221 Vis0 (6.13)
oz
l@z(ﬂ(r,t) Vr z=0 Yi>0 (6.14)
Z
et
1/2
he[ij h (6.15)
A

On voit donc, qu’aprés transformation, les équations de transferts en milieu orthotrope rejoignent
celles des transferts en milieu isotrope. Nous utiliserons par la suite cette formulation, sachant que
dans le cas des milieux orthotropes les variables spatiales ont subi la transformation définie par les
équations (6.9). Ainsi, les dimensions du dispositif intervenant dans les équations (6.10) a (6.14)
seront :

1/2 1/2 1/2
Re| 2 R, R « A R; L« A L (6.16)
A A A

r r z

sans oublier la signification nouvelle de A=A/°22" et celle de h <« (A/1.)"*h. Pour les détails

concernant la transformation (6.9), ainsi que pour d’autres transformations similaires, on peut se

reporter aux travaux de Chao [93].

6.2. Démarche générale de résolution des équations

de conservation

En absence de source de chaleur, avec des conditions initiales nulles et des conditions aux
limites homogenes sur =0, r=R et z=L, la solution générale de I'équation (6.10) de

conservation de I'énergie peut s’écrire sous la forme intégrale (cf. [94]) :

t R
T(rz0)=a Idr J%k G(rz/7,2,0)| _ f (D) (6.17)

7=0 r'=0
avec az(l/pcp) (il s’agit de la diffusivité thermique dans le cas d’'un milieu isotrope) et
f(r,t)=¢@(r,t)/ A . Nous rappelons que k£ =0 en coordonnées cartésiennes et k =1 en cylindriques.
Le noyau G(r,z,t/7r',z',7) représente la fonction de Green associée au jeu d’équations

(6.10) a (6.14). Nous rappelons qu’elle définie la réponse thermique du systéme, avec des conditions
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aux limites homogénes de partout (¢ =0 dans notre cas), quand on lui applique une source

ponctuelle et impulsionnelle de chaleur :

pc, oG(r,2,t/r',2',7) = AV G(@r,z,t/1",2',T) + O(r —r"d(z — z")(t — T)

ot
sur0<r<R,0<z<L
B_G =0 ﬂa—G+hG(r,z,t) =0 (6.18)
al" r=0 al” r=R
avec:
9IG _, 99 _,
oz|._, oz |,

ou l'opérateur de Laplace V? ala méme forme que dans 'équation (6.10).
De part la nature homogéne du probléme (6.18), la fonction de Green peut s’écrire :
G(r,z,t/Ir, 2", 1) =w(r,t/r',7)d(z,t/ 2',7T)

ou w(r,t/r',r) et ¢(z,t/z',7) sont a leur tour les fonctions de Green des problémes

monodimensionnels :

oT(r,t) A 0 oT(r,t)
¢, o :rk ar{rk 5 sur0<r<R
(6.19)
avec: —| =0 ﬂa—G+hG(r,z,t) =0
or =0 or r=R
et
2
c aT(r’t)=;ta T(Z’Z) sur0<z<L
Pot or
(6.20)
oT oT
= =f( — =0
avec 2, (@) o,
respectivement. Par ailleurs, on peut démontrer que (cf. [94]) :
o . 1
w(rt/r,o)=Y P ——_y(B (B, (6.21)
2"
et
= —an?(t-t 1
(zt/20) =) e " ——g(n,,2) 6(1,,7) (6.22)
; N@m,) 3

ou S, et 1, sont respectivement les valeurs propres associés aux problémes de transferts (6.19) et

(6.20), et w(B,,.r)/\|N(B,) et ¢(n,,z)/,/N(11,) les fonctions propres correspondantes.

Pour tous les dispositifs expérimentaux étudiés on a :

1 2(1 pr
,z)=cos(1,z =—|—pour 1,=0 = 6.23
é(1,,2) (1,2) Nm) L ( 7 powr 1 j 1, =" (6.23)
car les conditions aux limites sur z=0 et z=L sont de méme nature (2°™ classe).

112



Chapitre 6 : Analyse des méthodes de type sonde plane chauffante — Cas de dispositifs idéaux

Pour les dispositifs a dimension finie sur la direction Or , on aura :

Coorgoznées l//(ﬂm,r) 1/N(,Bm) - ,Bm_ _
racines positives de
cartésiennes B2+ (h! 2)?
m t Ry=(h/A
_________ . e I R
T e glgpens) wpm=0
oylindriques 7 (5,r) 2 b B, (B R)+(h! A, (B, R) =0
_________ h>0 T BRI R p) T T e
cylindriques 2 ' R)=
h=O Ja(ﬁmr) Rz.]f(ﬁmR) Jo (ﬂm ) O

J, désigne la fonction de Bessel de premiére classe et d’ordre 0, dont la dérivée est :
Jol(ﬂmR) = d']o (r)/dr|r:ﬁmR = _Jl (ﬁmR)

On notera que pour les dispositifs isolés latéralement, B, =0 fait partie des valeurs propres.

Contrairement aux problémes en dimension finie, dont les valeurs propres sont en nombre
infini mais dénombrable, les transferts dans des milieux infinis ou semi-infinis présentent un spectre
continu de valeurs propres. Pour les dispositifs semi infinis sur Or (avec des conditions aux limites de

2°™ classe sur »=0), la fonction de Green w(r,t) est (cf. [94]) :

a) en coordonnées cylindriques

Vo N2 B r’ 4 rr'
w(r,t/r',7)= (20{(1 T)) exp( doi—1) ]1,, ( o= T)] (6.24)
b) en coordonnées cartésiennes

v N1 _ (r—r")? 3 (r+r")?
w(r,t/r,7)=4ra(t - 1)) {exp( pywrm T)J + exp( yor— H (6.25)

ou [, estla fonction modifiée de Bessel de premiére classe et d’ordre 0.

6.3. Analyse des dispositifs de type plan chaud

On explicite ici les solutions des équations (6.1) a (6.14) pour les dispositifs expérimentaux de

type plan chaud (voir tableau 6.1) et on analyse les résultats dans une optique de caractérisation
thermique de matériaux.

6.3.1.Planchaud a0 zs L& 0SS r<«

Il s’agit d’un dispositif a transferts monodimensionnels (direction Oz ) ou seules les propriétés
de transferts dans cette direction seront donc perceptibles. On note A, et o, la conductivité

thermique et la diffusivité thermique de I'échantillon dans la direction Oz . La fonction de Green

correspondante (voir équations (6.22) et (6.23)) est :
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oo

2 -, 2; -7 ' 1
¢(Z,t/z',r):ZZe N )cos(npz)cos(npz)+z (6.26)

p=l

La réponse thermique de I'échantillon en tout point et tout instant est donc :
cos(n7,z —an?
(Zp ) (1 —e m"t) + 2
np pCpL
(6.27)

Pour des temps suffisamment longs, les termes exponentiels de I'équation (6.27) deviennent

t oo
T(z,t) = % I(,l)(z,t/z'z 0,7)dt = sz Z

Z =0 zZ p:l

négligeables (s’annulent @ ¢ — o) et I'’échantillon suit une loi linéaire d’évolution en tout point :

29 x| €08(1,2) @
T,.(z0)= + ! (6.28)
LA Z{ m pc,L

z p=l

Dans la littérature (cf. [95]), on établit la limite entre temps courts et temps long a
t=30 /1, .

Nous allons nous attarder sur la réponse thermiqgue de I'échantillon aux points z=0 et z=1L,

correspondant respectivement aux faces avant et arriére de I'échantillon. Sachant que :
— 2 _ —1N? 2 = —
n,=pr/L, Zp:l’zml/(pﬂ) =1/6 et Z,,zl,z...( ) [(pr): =-1/12

il est aisé de vérifier que :

20 < | —e % ® 20 =g ®
7(0,0)= + t T(L,t)y=—2-> (-1)” + t (6.29)
LA, ; n, pe,L LA, ,,Z‘ n, pe,L
et
T 0n=s2Lt, 2, T (L=l 2 (6.30)
34, pe,l 6 4, pc,L

Les équations (6.30) montrent que :

— Rendre fini le dispositif « plan chaud » dans la direction Oz permet d’accéder aux valeurs de
conductivité thermique (A=A4,) et de capacité thermique (pc,) de I'échantillon a partir de
'observation de sa réponse thermique en face avant ou en face arriére ; contrairement a la
méthode originelle qui ne donne accées qu’a la diffusivité thermique.

— L’estimation des propriétés thermiques peut se faire aux temps longs par une simple

régression linéaire donnant la constante (¢ L/34, ou —@L/64_ ) et la pente (p/Lpc, )

des droites (6.30). Connaissant ¢ et L , on obtiendrait alors pc, et A. . Nous verrons aux

chapitres suivants que l'observation en face arriere peut s’avérer plus intéressante que
l'observation en face avant, car elle permet de s’affranchir du probléme de résistances de
contacts inconnues entre la sonde et I'’échantillon. On verra également que I'estimation aux

temps longs rend négligeable I'effet de I'inertie thermique de la sonde sur les estimations.
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— Sila densité de flux ¢ est inconnue, on pourra toujours estimer la diffusivité thermique de
I'échantillon en faisant le rapport entre la pente et la constante des droites de régression ci-
dessus (3cr, /I’ ou —6a, /L’ ).

— La différence de température entre les faces avant et arriére de I'échantillon (¢ L/2A, ) est

constante et ne dépend que de la conductivité thermique. Ceci pourrait devenir une propriété
intéressante vis-a-vis de I'estimation des propriétés thermiques a partir d’expériences réelles

(voir chapitres suivants).
Enfin, ces mémes équations suggérent une méthode simple pour guider le choix « a priori » des
conditions expérimentales requises pour 'estimation ultérieure des propriétés thermiques. On peut,

par exemple, fixer en fonction des critéres de type signal sur bruit :
— lavaleur de la température en face arriére en fin d’expérience, T ;
— lavaleur de ﬁ* la pente des équations (6.30) ;

— etlavaleur AT" de la différence de température face avant/face arriere aux temps longs.

On obtient ainsi un systéme a trois équations et trois inconnues permettant de déterminer (pourvu

que pc, et A, soient connues en ordre de grandeur) les valeurs de L , ¢ et t;:

_¢_L+ (0 tf:TL* tf:w

64, pc,L- ‘ B

¢ __p ) 20 AT (6.31)
pe,L B
¢_L:AT* p=pc,Lp

24,

On pourrait également fixer le trinbme (TL*,AT*,tf) et calculer L et ¢ ; ou encore, fixer

(TL*,AT*,(p ) et déterminer L et ty.

6.3.2.Planchaud a0 z<sL &0 < r <R et isolation latérale
parfaite

Le deuxiéme dispositif dans le tableau 6.1 n’est qu'un premier pas vers la réalisation
matérielle du premier dispositif, dans le sens ou I'étendue sur Or devient finie. On considére donc un
échantillon de dimensions finies isolé parfaitement de partout et dont les propriétés thermiques sont
notées A, A, et pc,. Nous travaillerons en coordonnées cylindriques sachant que le choix du
systéme de référence ne changera en rien I'essentiel des conclusions. Le milieu étant orthotrope,
nous utiliserons la transformation définie par les équations (6.9) afin de faciliter la résolution des
équations de conservation. Nous appelons respectivement « variables naturelles » et « variables
transformées » les variables du probleme avant et aprés transformation.

En « variables transformées », les fonctions de Green monodimensionnelles w/(r,t/7',7) et

#(z,t/z',7) associées au dispositif sont :
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2 O —aprien L (B (B 2
AT =— B (t=7) <o \Fm o\Fm + =
Vrlr =g D FBR R

m=1

(6.32)

oo

2 apr o
¢(Z,t/z',z')=ZZe 7 )cos(ﬂpz)cos(npz)+z (6.33)

p=1
avec 1, =pr/L et J,(§,R)=0.

Sachant que la densité de flux appliquée sur z=0 est constante et uniforme sur 0<r <R (donc

f(r,t)=¢@/ 1), I'équation (6.17) s’écrit :

‘ R
T(r,z,t):% ¢(z,t/0,z’){ Ir'g//(r,t/r',f)dr}df (6.34)

=0 =0

Compte tenu de (6.32), on peut montrer aisément que1 :

R
J.r'l//(r,t/r',z')dr':l (6.35)

r'=0
En reportant I'équation (6.35), ainsi que I'expression de ¢(z,7/0,7), dans (6.34) et en intégrant par
rapport au temps, on obtient :
20 ~=~cos(n z .
T(r,z,t):—(pZ#(l—e “”p’)+Lt (6.36)
LA =~ o, Lpc,
qui devient aux temps longs :

= C
Tf%m(r,z,t)=ﬁz OS(Z”Z)+ ¢ (6.37)
LA = o, Lpc,

Pour obtenir la solution du probléeme en « variables naturelles », nous défaisons la

transformation (6.9) dans les équations (6.36) et (6.37). Ceci implique les remplacements suivants :

1/2 1/2 1/2
z—> i z; L— i L; R— i R; (0_)[& Q
A A A )

(6.38)
y) cos(n7,z) (,1 ]005(77 z)
2 7 1,2 2 2 P - p
(B ety (4]0,
p /1 P P P 77!2) l 77!2}
On obtient :
= COS —an?
T(r,z,t)= 29 Z (Z”Z) (l—e f”p’)+Lz (6.39)
LA~ m, pe,lL

* Pour cette intégration, il faut tenir compte du fait que :

ﬂ%ﬂr'Jl(,er')}0 =%{:’”R) et donc r!;r'Jo(,er')dr'zo

car J,(f,R)=0 (équation de définition des valeurs propres).

R

J‘V'Jo(ﬂmr')dr'={

r'=0
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20 | < cos(17,2) o
T .. (r,z,t)= 2~ 1+ t (6.40)
‘ LA, [; n J pc,L

On constate que la réponse thermique du deuxiéme dispositif est identique a celle du premier,
les gradients thermiques dans la direction Or étant nuls. En termes de caractérisation thermique

(estimation des paramétres A et p ¢, ), les remarques et les commentaires réalisés dans la section

précédente restent donc d’actualité.

6.3.3.Planchaud a0 < z<L &0 < r £R et des conditions aux
limites de type mixte surr =R

Le troisieme dispositif ne differe du précédent que par les conditions aux limites appliquées sur
r =R et nous rapproche encore plus des dispositifs réels. On passe d’'un échantillon fini parfaitement
isolé de partout, & un échantillon qui échange par convection de I'énergie thermique avec son

environnement. Dans le modele de transferts correspondant apparaissent alors les propriétés

thermiques de I'échantillon (4,, A, et pc,) et le paramétre h décrivant la convection sur r=R.

Deux options de travail/développement paraissent possibles :
— Profiter de la convection sur r=R pour créer un gradient thermique significatif dans la

direction Or . Ceci aurait 'avantage potentiel de rendre visible A, . Par contre, nous nous

trouverions avec une nouvelle inconnue /% dont I'estimation est toujours délicate et avec 4
parametres au total a identifier.

— Dimensionner le dispositif pour rendre son évolution thermique aux points d’observation
(centre face avant et centre face arriére) insensible a la valeur de %. On renonce ainsi a
I'estimation simultanée de A, et 4., mais on limite le nombre d’inconnues.

C’est la deuxiéme option que nous avons retenu et nous montrons plus tard (section 6.3.4) la

pertinence de ce choix. Nous allons donc étudier la solution analytique des équations (6.10) a (6.14)
dans le but de dimensionner correctement I'échantillon.

Les fonctions de Green monodimensionnelles w(r,t/r',7) et @(z,t/z',7) associées au

dispositif sont :

oo ~ ) ~ 2 ﬂz
w(rt/r,o)=Yy e ¥t m J (B, (B (6.41)
Z RJ; (B, R) B, +H?

2O ot w1
¢(z,t/z',z')=zZe i )cos(ﬂpz)cos(npz)+z (6.42)

p=l

avec H=h/A, n,=pr/L et —f,J,(B,R)+HJ,(B,R)=0. On notera que cette fois-ci le zéro

n’est pas une valeur propre du probléme de transferts dans la direction O7 (3, #0).

Comme préalablement, la densité de flux appliquée sur z=0 est constante et uniforme sur

0<r<R (donc f(r,t)=@/A).L’équation (6.17) s’écrit alors :
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t R
T z,0=22 (410 z‘){ Ir'l//(r,t/r’,z')dr}dr (6.43)
7=0 r'=0
Compte tenu de (6.41), on peut montrer aisément que§ :
R oo
Ir'l//(r,t/r',f)dr'zZ(ﬁjz 5 JD(Z’B'”F) e~ W=D (6.44)
R )& (B +H)T,(B,R)

En reportant I'équation (6.44), ainsi que I'expression de ¢(z,7/0,7), dans (6.43) et en intégrant par

rapport au temps, on obtient :

T(r,z,t)= ¢HZ Jo(Bur) (l—e_“ﬂ'it)

AL R & B2 (B +H)J,(B,R)
(6.45)
4 H J,(p,r)cos(n,z —a( B an?
(P ZZ : 2(:5 2) (277p ) (l—e & mr)
m=1 p= =] (ﬁm+77p)(ﬁm+H )Jo(ﬁmR)
L’évolution thermique de I'échantillon sur son axe de symétrie (» =0) est donc :
~a(Byrmp)t
20 H 1< | — o~ o oo (l—e )cos(npz)
T(0,20)="2203 =% ZZ (6.46)
AL R |25 B, (B, +H)J,(B,R) (B 1) By + H?),(B,R)

A partir de I'équation (6.45), on peut également déterminer le flux d’énergie échangé par convection

entre le dispositif et son environnement :

2
—afit
e of,,

_47z¢2 7 ﬂ e ) 7 (6:47)

m

dT(r z,t)

O(r) = —27R A _[

Supposant A et o connues et ¢ et L fixés, il s'agit maintenant de déterminer les valeurs de R qui
rendent 7'(0,z,7) insensible a la convection latérale. Autrement dit, on cherche la valeur minimale de
R qui permet d’approcher I'équation (6.46) par :

Z COS(ﬂpZ) ( e—miﬁfj (6.48)

/’c =~ 7,

T(0,z,¢t)=

qui est la réponse thermique sur » =0 du méme échantillon isolé parfaitement de partout (dispositif
précédent).
Pour ce faire, nous allons tout d’abord examiner les conditions requises pour que les fonctions

de Green des deux problémes se ressemblent. Ceci revient a comparer les fonctions w(r,¢/7',7)

issues des deux problémes. Nous rappelons que les valeurs propres des deux problémes sont les

racines positives des équations :

$ Pour cette intégration, il faut tenir compte du fait que :

IV'J (B, rHdr' —{—r J(B, ')} RL(BR) et donc r'Jo(ﬂmr')dr'=gJo(ﬂmR)
r'=0 ﬂ ﬂm r'=0 ﬂm

ar —f,J,(B,R)+HJ,(B,R)=0 (équation de définition des valeurs propres).
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—(B,R)J,(B,R)+(HR)J,(B,R)=0 (avec pertes latérales) (6.49)
et

J,(B,R)=0 (sans pertes latérales) (6.50)
Par la suite, on notera Bi=(HR)=(hR/A) (nombre de Biot) et x,, =(f,R), avec k' pour désigner

les racines de I'équation (6.50).
Le tableau 6.3 contient les six premiéres racines de I'équation (6.49) pour différentes valeurs

de Bi. On notera que la premiére ligne, avec Bi=0, donne les racines «,,' de I'équation (6.50).
Dans la figure 6.1, nous avons représenté les différences «,, — x,,' (m=1---5) face a la valeur de
Ky - Enfin, la figure 6.2 permet de comparer les fonctions de Bessel J, et J, & leurs approximations
(cf. [96]) :

z—0 J,(2)~(z/2)"/T(v+1) (6.51)

ou I' estla fonction Gamma. Nous rappelons que I'(1)=1'(2)=1.

Bi K, K K, K K, K
0.0000 0.0000 3.8317 7.0156 10.1735 13.3237 16.4706
0.0100 0.1412 3.8343 7.0170 10.1745 13.3244 16.4712
0.0200 0.1995 3.8369 7.0184 10.1754 13.3252 16.4718
0.0400 0.2814 3.8421 7.0213 10.1774 13.3267 16.4731
0.0600 0.3438 3.8473 7.0241 10.1794 13.3282 16.4743
0.0800 0.3960 3.8525 7.0270 10.1813 13.3297 16.4755
0.1000 0.4417 3.8577 7.0298 10.1833 13.3312 16.4767
0.1500 0.5376 3.8706 7.0369 10.1882 13.3349 16.4797
0.2000 0.6170 3.8835 7.0440 10.1931 13.3387 16.4828
0.3000 0.7465 3.9091 7.0582 10.2029 13.3462 16.4888

Tableau 6.3 : Racines positives de I'équation (6.49) pour différentes valeurs du nombre de Biot

0.08 T T T T
| | | | | | +
oorb -] ol
+ nmE2 | | | |
4+ ne3 | | | |
B T R A
é +  nES | | | |
£ oo05L - - me6|— — — - L1 __ & __ o ___|
g £ : : : :
;50_04,,, + m=8,,,,L,,,J,ﬁ,,\,,,,L,t,,
-:g + =9 | | | |
T I I I I
e e R I B S LR
£ | | ot | | -
0o -] S S (s O
| | | | | [
| N R i |
Rt I B I S I BN SRR RS
i) ) * i = | * | |
0 E % ] < 1 I | I
0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8
kO
Figure 6.1 : Différences k,, — k,,' face @ k. Figure 6.2 : Comparaisons des approximations

(6.51) aux des fonctions de Bessel J, et J,.

De l'analyse de ces informations, on retiendra les remarques suivantes :
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R1) Pour des valeurs de Bi<0.3 et m>0, les difféerences «, —k,," entre les valeurs des
racines de I'équation (6.49) et celles de I'équation (6.50) ne sont pas significatives (voir
tableau 6.3). Au dela de la premiére valeur propre ( 5, =0 dans le dispositif isolé), le spectre

des valeurs propres du probleme de transferts thermiques dans le dispositif non isolé
latéralement ne différe significativement de celui du probléme isolé.

R2) On peut tourner la remarque précédente de fagon plus intéressante en disant que pour

des valeurs de x, <0.6, les différences x, —k,,' sont négligeables pour tout m>0. Par
ailleurs, on constate que ces différences sont d’autant plus petites que m est grand et «,
réduit (voir figure 6.1).

R3) Vm>0 Bi* <<k (voir tableau 6.3).

R4) Pour des valeurs de «,,<0.6, la fonction J,(x,,) de Bessel peut s’approcher par
J(x,) =K, /2 (voir figure 6.2).

R5) Pour des valeurs de «,, <0.3, on peut supposer J, (k,,)=1 (voir figure 6.2).

R6) Par ailleurs, nous rappelons I'approximation exp(—x)=1—-x pour x<0.12.

Les remarques R2 et R3 sont particulierement importantes. Elles indiquent que pour un choix

pertinent de «, (ex.: k, <0.6), on pourra remplacer I'équation (6.49) par :

—(B,R)J,(B,R)+(HR)J,(B,R)=0  m=0

(6.52)
J(B,R)=0 >0
et supposer que :
Vm>0 B+ H = f, (6.53)
La fonction de Green w/(r,¢/r',7) s'écrit alors :
: IBZ o} (t-7)
vt Jo(Br),(B,r)e ™
RJ;(BR) p; +H* »
2 o ‘
2D (B, (B
~ R*J}(B,R)

Ceci indique que la convection ne se fera sentir qu’aux temps longs, car elle est représentée
au travers de la plus petite valeur propre et donc de la constante de temps la plus longue.
En reportant I'expression (6.54) dans I'’équation (6.43) et en intégrant, on obtient :
H J _
T(V,Z,I) ¢ (ﬂ 7”) ( Olﬂozt)
ﬂLRﬂ (ﬁ +H*? )J,(B,R)

(6.55)

Z J,(B,r)cos(n,2) (1 _ e—a(ﬁfm,%)r)
/1LR < (5 +np)(ﬂ +HY)  J,(B,R)

Donc :

120



Chapitre 6 : Analyse des méthodes de type sonde plane chauffante — Cas de dispositifs idéaux

) Do L (o)
ALR B (B; +H?) J,(B,R) 6.56)
Z COS(UPZ) (1 _ e—a(ﬁern;)t)
B+, )(,3 +H?) J,(B,R)
et
2 _ —aﬂozt
(1) = flze (6.57)

(ﬁ +HY)  f

On notera que pour ¢ — oo, Q(f > o) =P (régime stationnaire). On trouve ainsi, a partir de
I'équation (6.57) "

2
_R” (6.58)

H*? 1 H? 1
p— 2N 22 P= 2 2N 22
(ﬂo +H )ﬁo (ﬁo +H )ﬁo 4

Compte tenu des remarques R6 et R4, si 'on suppose aﬂjtf <0.12 (¢, = durée de I'expérience) et
B,R<0.6, on pourra écrire :

A, ﬁ

J 1(B,R) = (6.59)

exp(-of.t) = 1-off.t J,(B,R)=

En tenant compte de I'équation (6.58) et des expressions ci-dessus, I'évolution thermique de

I'échantillon sur son axe de symétrie (équation (6.56)) devient :

COos —a(Br+n?
Z (npz)( —e (ﬂn ﬂp)fj (6.60)

7(0 ==
©.20 cp (B, +112)

II suffirait que ﬁf << 7712 pour retrouver I'évolution correspondant au dispositif avec isolation
latérale parfaite (équation (6.48))).
En résumé, pour rendre le dispositif étudié insensible (au moins sur »=0) aux échanges

convectifs latéraux, il faut satisfaire simultanément les contraintes suivantes :

Pour assurer la convergence spectrale des probléemes avec et sans
n“ K, =[,R<0.6 convection thermique au dela du premier mode (m>0).
Pour rentrer dans le domaine d’application des approximations (6.51).

2 2
By <<ni=(m/L) Pour passer de I'équation (6.60) a I'équation (6.48). Pour assurer moins

" B dor(]C :/L)2 de 1% d’erreur dans I'estimation de 3 +7; par 777, on prend £=107".
2 <e(m

" On peut vérifier I'égalité (6.58) en faisant appel aux remarques R4 et R5. Pour x, <0.3, on peut

écrire J,(x,)=k,/2 et J (k,)=1.0On obtient alors a partir de I'équation (6.52) : ,BU2 =2H/R.
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En remplagant S, =0.6/R (contrainte n°1) dans les inégalités n2 et n3 du tableau ci-dessus, on

obtient :

R>Bat, et R>191L

Il ressort donc un critére simple pour décider de la valeur de R une fois que L et 7, ont été fixés

(voir section 6.3.1) :

R>max{\Bat,, 191L} (6.61)

En défaisant la transformation de variables (6.9), '’équation (6.61) devient :
R>max{\B3a, 1, 1.91(4/4) "L} (6.62)

ova,=4/pc,.

6.3.4. Une méthode simple pour guider le choix des conditions
expérimentales

La méthode pour guider le choix des conditions expérimentales a était déja définie au fil des
sections précédentes. Elle consiste a :

— Fixer les valeurs de TL*, AT" et ,6’* (voir section 6.3.1) et déterminer les valeurs de L, ¢ et

1y a partir des équations (6.31). On peut également fixer TL*, AT et tr, puis déterminer L,

@ ; ou encore, fixer (TL*, AT", @) et calculer L et tr.

— Fixer la valeur de R (sile dispositif n’est pas isolé latéralement) de fagon a satisfaire le critére
donné par I'équation (6.62), permettant d’assurer l'insensibilité de la réponse thermique de
I'échantillon sur » =0 aux échanges convectifs latéraux.

L’objectif de cette section est de vérifier a travers quelques exemples la pertinence de la méthode.

Nous rappelons qu’un bon choix des conditions expérimentales (L, R, ¢ et 7,) doit aboutir a des

réponses thermiques insensibles au coefficient de convection % et permettant I'estimation des deux

paramétres caractérisant thermiquement I'échantillon: A et pc,. On insiste sur le fait que la

méthode du plan chaud ne permet en aucun cas la détermination simultanée de A, et A.. Deux

mesures distinctes sont toujours requises.

Par ailleurs, nous montrerons que le choix de développement effectué dans la section 6.3.3 est
judicieux. Nous rappelons qu’il consiste a ne pas essayer de créer un gradient thermique dans la
direction Or en forgcant la convection latérale, mais a rendre négligeable I'effet de celle-ci sur la
réponse thermique de I'échantillon aux points d’observation.

On considére alors trois échantillons représentatifs de 'ensemble des matériaux étudiés au cours
de ce travail de thése. Les propriétés thermiques de ces échantillons sont données dans les colonnes

2 a 4 du tableau 6.4. Les matériaux orthotropes (échantillons n2 et n3) sont testés en faisant
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coincider I'axe de compression de I'échantillon tantét avec 'axe Oz du dispositif (4. =4, sonanition )

tantdt avec 'axe OF (A4, =4 ). Les dimensions des échantillons (colonnes 5 et 6, tableau

radiale échantillon

6.4) et les puissances de chauffage (colonne 7, tableau 6.4) ont été déterminées en appliquant la

méthode de choix des conditions expérimentales décrite ci-dessus. Pour ce faire, on a fixé t,= 200s,

T, =7°C et AT =3°C pour tous les échantillons ; ils sont donc forcés & suivre une méme évolution
thermique aux temps longs. De ce fait, on peut analyser la logique des résultats obtenus en termes de
dimensions : a) on note, d’abord, que L est d’autant plus grand que la conductivité thermique selon
l'axe Oz du dispositif (4. ) est élevée ; c) ensuite, on constate que la valeur de R augmente avec la
valeur de la conductivité thermique selon I'axe OF du dispositif (4, ). Les deux observations sont en
parfaite cohérence avec la physique. On voit également apparaitre un deuxiéme désavantage de la

méthode du plan chaud : le besoin d’assez gros échantillons pour des conductivités thermiques A,

élevées (ex.: R>11cm pour I'échantillon n3 avec A, =32 Wm K.

Echantill A A PC
chantillon L R P (W
W K | (W K | (K (m) (m) )
1 12 1.2 127 10° 0.0120 0.0238 1.08
2a 2.0 185 157 10° 0.0138 0.0841 19.25
2b 18.5 2.0 1.57 10° 0.0420 0.0276 6.31
3a 45 32.0 155 10° 0.0208 0.1113 50.18
3b 32.0 45 1.55 10° 0.0556 0.0413 18.47

Tableau 6.4 : Résultats du choix des conditions expérimentales sur trois échantillons représentatifs
des matériaux graphite/sel étudiés.

Comme déja indiqué, on a forcé tous les échantillons a suivre une méme évolution thermique aux

temps longs. La figure 6.3, montre I'évolution au cours du temps des températures en face avant
(7(0,0,7)) et en face arriere (7(0,L,t)) de I'échantillon n2 ( A, =18.5 W.m™.K™). Toutes les
simulations ont été réalisées avec h=5W.m>.K™", que I'on peut considérer comme étant une valeur

limite supérieure du coefficient d’échanges convectifs pour les dispositifs étudiés. Pour vérifier la

pertinence des choix des dimensions des échantillons, nous allons analyser la sensibilité de 7°(0,0,¢)
et T(0,L,t), ainsi que celle de leurs dérivées respectives par rapport au temps, aux valeurs des

paramétres physiques A, 4_, pc, et h . Nous rappelons la définition de la sensibilité réduite d’'une

grandeur X(¢) quelconque, dépendant des paramétres 6,_, , ., a la valeurs du i°™ paramétre 0. :

_0X(1)

S =6.
X6, i
a0, |,

J#i

(mémes unités que X (¢))

Nous illustrons a travers les résultats correspondant a I'échantillon 2a (A =18.5 Wm ' K™)
I'efficacité de la méthode proposée pour décider de L, R, et ¢. Les figures 6.5 et 6.7 montrent les

résultats de I'analyse de sensibilité paramétrique effectuée sur les réponses thermiques en face avant
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et arriere de I'échantillon ; tandis que les figures 6.6 et 6.8 montrent les résultats correspondant a

'analyse de sensibilité réalisée sur leurs dérivées temporelles. On constate que :

La sensibilité de la réponse thermique de I'échantillon aux paramétres # et A, est nulle, ce
qui montre bien la pertinence du choix de R.

Aux temps courts, les paramétres A, et p ¢, sont fortement corrélés. La réponse thermique
en face avant ne permettra que [lidentification de [l'effusivité thermique (les courbes de
sensibilité aux deux parameétres se superposent, fig. 6.5) ; tandis qu’a partir de I'observation

en face arriére, on aura la possibilité d’estimer la diffusivité thermique (les courbes de

sensibilité sont symétriques par rapport a I'axe d’abscisses, fig. 6.7).

Par contre aux temps longs, les sensibilités des deux paramétres recherchés (A, et pc,)
sont parfaitement décorrélées (fig. 6.5 et 6.7). On pourrait « a priori » les estimer a partir de
'observation de la température en face avant ou en face arriére.

En cohérence avec les développements théoriques, on observe qu’aux temps longs les

dérivées par rapport au temps des températures observées (fig. 6.6 et 6.8) ne sont sensibles

qu'au parameétre pc,; tandis que la différence de température entre les faces avant et

arriere (fig. 6.4), ne répond qu'aux variations de A . Ces résultats laissent entrevoir des

possibilités intéressantes d’estimation sur lesquelles nous reviendrons au chapitre 8.

Des résultats semblables ont été obtenus pour 'ensemble des échantillons.

Température (T)

i i i i i i i i T
| | | I I I I I |~
o~ -~ T T T T T T T T oA T "
Face aniére i i i i o 250 -
8- | — Feceawnt |, _, __,__,__4__4__ ya pC,
| | | | | | [ | /
R T N E A S R (SR RN DR 2 / —
i i | | [ | [ | | ~ y
| | | | A | | | S / A
6F--r--r--—tr--t--p<-T-—T1--1- 9" B 15} / h
| | | [ | | | =
[ L F P R Y Rl R B 3 /
| | [ | | | | 2 /
- =
| L | | | | | | 5 1 /
4777\777\7:/ L T = Y N B | b
I [ I I | I I I §
e B R T
0 I I I I I I I
P N R N A O IO B B
Y I | | | | | | |
/o I I I I I I I
Ll il 5 6 Sl it Sl St St e
I i I I I I I I I
ot | I I I I I I I 05
0] 2 40 60 80 100 120 140 160 180 200

Temps (s)

Figure 6.3 : Evolution thermique des échantillons

en face avant et en face arriere.
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Sensibilité sur T (T)

Figure 6.5 : Sensibilité de la température en face

Sensibilité sur T (T)

Figure 6.7 : Sensibilité de la température en face
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FACE AVANT

E—
o

—h

0.6

Sensibilité sur dT/dt (T/s)

. .
2 40 60 80 100 120 140 160
Termps (s)

avant aux parameétres thermiques.

180 200

0.5r

041

0.3r

FACE AVANT
P |
—
|
—h
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Figure 6.6 : Sensibilité de la dérivée par rapport au

temps de la température en face avant aux

E—
ey

parametres thermiques.

Sensibilité sur dT/dt (T/s)

L — L L L L L

I
20 40 60 80 100 120 140 160
Termps (s)

arriere aux parametres thermiques.

180 200

I
40 60 80 100

Terrps (s)

120 140 160 180 200

Figure 6.8 : Sensibilité de la dérivée par rapport au

temps de la température en face arriere aux

paramétres thermiques.

Nous avons répété I'étude ci-dessus, en réduisant de moitié les rayons des échantillons et en

augmentant la valeur du coefficient d’échange convectif (42 =25 W.m’Z.K’l). Les résultats obtenus

nous confortent par rapport au choix de développement effectué. Nous les illustrons a travers les

figures 6.9 et 6.10 correspondant a I'échantillon n®. On constate que créer un gradient thermique

dans la direction OF rend visible la conductivitt A, mais introduit aux temps longs des fortes

corrélations entre les paramétres pc, et h, ainsi qu'entre 4, et 4, .
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FACE AVANT FACE ARRIERE

Sensibilité sur T (T)
Sensibilité sur T (T)

/ L ~
I —— 7 T
0 I L L L L L L 1 L L —
(0] 2 40 60 80 100 120 140 160 180 200 (0] 2 40 60 80 100 120 140 160 180 200
Temps (s) Termps (s)
Figure 6.9 : Sensibilité de la température en face Figure 6.10 : Sensibilité de la température en face
avant aux parameétres thermiques. arriere aux paramétres thermiques.

6.4. Analyse des dispositifs de type disque chaud

L'objectif principal de cette section est d’étudier la possibilité d’estimer A, A et pc,

simultanément en réduisant I'étendue de la sonde chauffante (R, < R). Comme nous l'avons déja

indiqué (voir chapitre précédent), nous avons privilégié les dispositifs de type disque chaud face aux
dispositifs de type ruban chaud. Néanmoins, tous les éléments requis pour traiter le cas du ruban
chaud, en suivant une démarche tout a fait semblable a celle qui suit, sont apportés dans les sections
6.1et6.2.

Comme précédemment, quel que soit le dispositif disque chaud considéré (voir tableau 6.2),
I'évolution thermique dans I'’échantillon peut s’écrire :

R

t 0
o
T(r,z,t):7¢ f¢(z,t/o,r) Ir'l//(r,t/r',f)dr' dr (6.63)
7=0 =0
ou I'on remarquera que la limite d’intégration sur 7' n'est plus R, mais R, . La fonction ¢(z,7/0,7) est

la méme pour tous les dispositifs :

o

¢(z,t/o,f)=%ze‘“”?“‘” cos(npz)+% avec  sin(17,L)=0 (6.64)

p=l1
Quant a la fonction w(r,¢/r',7), elle est donnée par :

a) disque chaud a R — o

v T 3 rr+r? rr'
w(rt/r,7)=Q2a(t-1)) exp( p— ]IU(MU _T)j (6.65)
ou encore (cf. [94])
w(rt/r,7) = J.e_aﬁz(’_’)ﬂ J. (B (Br)drdp (6.66)
=0

b) disque chaud a R fini et isolation latérale parfaite
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- > 2 2
w(rtlr, o)=Y e = ___J (B 1 (B,r)+— (6.67)
Z R*J}(B,R) R?

avec: J,(B,R)=0

c) disque chaud a R fini et convection latérale

1 — N —af; (1-1) 2 ﬂz
w(r,t/r',7) Zoe P I, (B, (B, (6.68)
avec: —f3,J,(B,R)+HJ,(B,R)=0 (6.69)

Sauf indication contraire, nous travaillerons en « variables transformées » (voir eq. (6.9)). Le
retour aux « variables naturelles » ne se fera quen fin de développement/démonstration si

nécessaire.

6.4.1. Disquechauda0s zs L&0S r<wx

En remplagant dans I'équation (6.63) les fonctions ¢@(z,7/0,7) et w(r,t/r',7) par les

expressions (6.64) et (6.66) et en intégrant par rapport a »' et 7, on obtient :

T(}",Z,l‘):%R I{ZMJ (B r)cos(n Z)|:1 e -a(B+n; )t:l}dﬁ
£=0

R ~ B
I{ZRJ(“)J 8- e“ﬁ’]}dﬁ

B=0 L p=1

(6.70)

/1L R

Contrairement au cas du dispositif de type plan chaud a R — o« (section 6.3.1), la solution
analytique ci-dessus est difficilement exploitable en pratique. Sachant que le disque chaud @ R — o
peut étre vu comme un cas limite du dispositif suivant, nous n’irons pas plus loin dans 'étude de
'équation (6.70). Nous signalons, néanmoins, la présence de la variable » dans la solution et donc

I'existence de gradients thermiques non nuls aussi bien dans la direction Oz que dans la direction

Or . Il s’agit d’une condition nécessaire pour pouvoir parler d’identifier simultanément 4_, 4. et p -

6.4.2. Disquechauda0< z< L &0 < r=< R etisolation latérale
parfaite

Nous remplagons cette fois-ci les expressions (6.64) et (6.67) dans I'’équation (6.63), et nous

intégrons le résultat par rapporta ' eta 7.0n obtient™ :

R, . 5
™ On notera que : jr'w(r,t/r',r)dr':ZQ&LrgleﬂJn (,Bm”)"'(R”j _
-2 = R (BRI (BB R

Pour R, =R ( J,(B,R)=0 ), l'expression ci-dessus devient 1 et nous retrouvons le plan chaud.
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2 o0 oo
_ ¢L Ro R K(K’m,l/') —(a(Kp+113) 1 Rt
T(r,z,t)—27(? [z Zzzﬁ(:OS(ﬂpZ/R) l-e

m=1 p=1 m p
2 o
+2¢_L(& (g} Ky _ gt o] (6.71)
2’ L m=1 Km

+2¢_L&z[ﬁjzicoswpz/R)[l_e_mzmz)f} v (RY,
A\R)\L ; pc,L\R
avec :

1 S,R,/R)

P J,(k,r/R) (6.72)

szﬂmR’ ,UpzﬂpR et I<(’(m,r)=

On notera que pour R, =R, on retrouve I'équation (6.27) donnant I'évolution du dispositif de

type plan chaud équivalent.

Nous allons étudier maintenant I'évolution thermique de I'échantillon aux temps longs, la ou

les termes exponentiels dans I'équation (6.71) deviennent négligeables. Par ailleurs, nous centrons

notre intérét aux points situés en face avant (z=0) et en face arriére (z =L ) de I'échantillon. On peut

alors écrire :
T (r0,0)= L(ROH 6 (RJz(zs (r)+S, (r))+1} 4 [Rf']zz (6.73)
31 (R,/R)\ L pc,L\ R
0 ! —12 (RY ¢ (RY
T_.(rL t)_——/1( J LRU/R)[ZJ (ZSC(r)+Sa(r))+1:|+pch[ R) t (6.74)
avec :

5,(r)= ZK( )5 =y A ) ? 5.0=33 1)”’“ (6.75)

m=1 m=1 p=1 m p m=1 p=1

On rappelle que :
_ 2 _ _1\? 2 __
i, =pARIL, Zp:m_._l/(pﬂ') =1/6 et szl,z...( V) (pr)* ==1/12

A travers les équations (6.73) et (6.74), on constate qu’aux temps longs I'évolution thermique
de I'échantillon est linéaire par rapport au temps et que la pente des droites représentant cette
évolution est indépendante du point. Il s’agit du méme type de comportement que I'on avait signalé
pour les dispositifs de type plan chaud. Au centre de I'échantillion (»=0), les équations (6.73) et
(6.74) deviennent :

2
T,_.(0,0,6)= (pL( Rj e L(I;”j t (6.76)

2
et (), -

t_m(OLt)—— [

avec .
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6 (RY 12 (RY
T R)(Z] (25,(0)+5,(0)+1, f; ——m[zj (25.(0)+5,(0)+1 (6.78)

Pour R, =R, alors f, = f, =1, et on retrouve I'évolution en plan chaud.

Toujours aux temps longs, nous allons donner les expressions de quelques différences de

température apportant une mesure des gradients thermigues macroscopiqgues dans les directions Oz

et Or . ll s’agit de :
a) La différence de température entre les points (0,0) et (0,L)
ATE)L = Tt%oo (O,O,t) - 7—;‘~>°° (O’Lal) = ATpC 8oL (679)
AT, =@L/2A est la difference de température face avant/face arriére du dispositif plan

chaud équivalent, et

2 2
g, =[ %o | 88O -5.@) RY | (6.60)
R (R,/R) L
b) La différence de température entre les points (0,0) et (R,0)
AT—Z)R,Z=0 = 7—;‘~>oo (anvt) - Tr%oo (R,O,t) = ATpc gOR,z:O (681)
avec :
2

R, (R

8ok =0 = 4( R j(zj [2(8,(0) =5, (R) +5,(0) - S, (R)] (6.82)

c) La différence de température entre les points (0,L) et (R,L)

ATog oo =T, (0,L,0) - T, (R,L,1) = AT, gop .1 (6.83)
avec .

R RY
Zore =4 2\ T [2(5.(0)-S.(R)) + S, (0) =S, (R)] (6.84)

Nous passons maintenant a ['évaluation numeérique de gy, Zor .0 © &Qog .-, QUi
représentent les rapports entre les différences de température étudiées et la différence de
température face avant/face arriére du dispositif plan chaud équivalent :

8o = AT, /AT, 8or,z=0 = ATog oo / AT, 8or,z=1 = ATy = /AT,

Nous balayons des dispositifs avec :

0< R, <1 et 0.5< R <5
R L

L'évaluation des séries (6.75) est faite en les tronquant a environ 400 termes, ce qui est trés

largement suffisant (on peut couper bien avant). Les résultats obtenus sont montrés dans les figures
6.11 a 6.13. On constate que :

— Lavaleur R,/R=0.6 du rapport « rayon sonde/ rayon échantillon » maximise les gradients
thermiques macroscopiques dans la direction Or , que ce soit en face arriére (AT, ._, ) ou

en face avant (AT, ._, ) etindépendamment de la valeur de R/L .
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— Avec R, /R=0.6, la valeur R/L=2 du rapport « rayon/épaisseur » de I'échantillon assure

ATyg .o = AT autrement dit, on obtient un gradient thermique macroscopique en face

pe
avant et dans la direction O du méme ordre de grandeur que celui qui s’établirait dans la
direction Oz du dispositif plan chaud équivalent. Par contre, en face arriére, il faut

R/L=4-4.5 pour obtenir ATy, ., =AT,. .

- Toujoursa R,/R=0.6, on vérifie AT, >20.9AT,. pour R/L=1.5.

Il semble donc opportun de retenir R,/R=0.6 comme valeur du rapport « rayon sonde/ rayon

échantillon » et R/L>2 pour le rapport « rayon/épaisseur » de I'’échantillon. Nous répétons que
R/L=2 assure des gradients thermiques macroscopiques du méme ordre de grandeur dans les

directions Oz (r=0)et Or (z=0).

DR, z=0

Figure 6.11: Représentation de gop .—o = Alyg .—o / AT),. enfonctionde R, /R pour différentes

valeurs du rapport R/ L .
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1/ AT,. enfonction de R,/ R pour différentes

L= ATOR,Z
valeurs du rapport R/ L .

Figure 6.12 : Représentation de gp .

/

/
I/

S L

/
1/

0.3} -/

02 03 04 05 06 07 08 09

0.1

en fonction de R,/ R pour différentes valeurs

ATy, / AT,

Figure 6.13 : Représentation de g,

du rapport R/ L .
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1/ 9
RJRP T, & R/RPH.

Figure 6.14 : Evolution de 1/ g,; en fonction de Figure 6.15 : Représentation de (R, /R)2f0 et
R/L pour R, /R =0.6. (R, | R):f, enfonctionde R/L (R, /R = 0.6).

Une fois que les rapports R /R et R/L ont été fixés, on peut se poser la question du choix

des conditions expérimentales manquantes : la densité de flux a appliquer (@), I'épaisseur de

I'échantillon (L) et la durée de I'expérience (7, ). Comme pour les dispositifs de type plan chaud, une

méthode simple pouvant guider ces choix se dégage des équations (6.76) et (6.77). On peut, par

exemple, fixer en fonction des critéres de type signal sur bruit : a) la valeur de la température en face

arriére en fin d’expérience, T ; b) la valeur de la pente des équations (6.76) et (6.77), ,3* ;etc)la

valeur de la différence de températures face avant/face arriére aux temps longs, AT *. On obtient

ainsi un systéme a trois équations et trois inconnues permettant de déterminer (pourvu que pc, et

A soient connues en ordre de grandeur) les valeursde L , ¢ et 1

L R Y . L[ . AT (R Y
ﬁﬂ( J fL p L(};j tf:TL tf:F[TL +T[?] (éfi)}
2
PfL(%J - = e =t [ j(g ] (6.85)
] oL
L *
(g_/igOL =AT p=peif [ )

Pour R,/R=0.6 et 0.5<R/L<5, les facteurs (R,/R)’ f,, (R,/R)" f, et g,, , représentés
dans les figures 6.14 et 6.15, peuvent étre approchés par :
(R,/R)* f, =0.16(R/L)*+0.25(R/L)+0.21

(R,/R)* f, =—0.43(R/L)* +0.38(R/L)+0.33 (6.86)
In[(1/ g,,)—1]1=0.028(R/L)* —0.14(R/L)> —=1.6(R/ L)+ 0.49

® On pourrait également fixer le trinbme (TZ,AT*,tf) et calculer L et ¢ ; ou encore, fixer

(TL*,AT*,(p ) et déterminer L et i
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avec des résidus dont la norme est inférieure a 0.09.

Pour des matériaux orthotropes, il est nécessaire de défaire la transformation (6.9) pour
récupérer les variables naturelles du probléme. Ceci implique les remplacements suivants dans les
équations (6.76), (6.77), (6.85) et (6.86) :

1/2 172
A=2"2", Le(%j L; Re(%} R; (0—{%)(0 (6.87)

zZ

Elles deviennent :

2
T.,.(0,0,)= ¢L j (R t (6.88)
2
L . R
T,%(o,L,o——% jf pf - Rojz (6.89)
P
et
2 * 2
oL(R @ . 1 *AT(RO](fLJ
- R e\t =T, ty=— T +— | — | | =
6/12(RJfL pL(RJ Foo / ﬁ{L 3 \R) &y
2 * 2
L4 (ﬁJ s o o2 AT [Rf'j L (6.90)
pc,LAR B R )\ &
pL - AR
Egu =AT p=pc,Lp (?”)

avec (pour R,/R=0.6 et 0.5<&eR/L<5):

(R, /R)* f, = 0.16* (R/ L)* +0.25¢(R/ L) + 0.21
(R, /R)* f; = —0.43e* (R/L)* +0.38&(R /L) +0.33 (6.91)
In[(1/gy;) — 1] = 0.028¢°(R/ L)* — 0.14e* (R/ L)* —1.6e(R/ L) + 0.49

ou & = (4, / A4,) mesure le degré d’orthotropie.

Nous arrivons maintenant a la_question centrale : peut-on prétendre a une estimation

simultanée de A, A4, et pc, a partir d'une expérience disque chaud ? Sans compter avec

linformation qui peuvent étre apportée par les réponses thermiques aux temps courts, les équations

(6.88) et (6.89) montrent que I'observation aux temps longs des températures 7, (0,0,7) et

T,,.(0,L,1) pourrait étre suffisante. En effet, la pente de ces droites donne accés a p ¢, ; tandis que

leurs constantes respectives fournissent deux équations a deux inconnues : A, et £ = A, /4,).

Enfin, nous allons (toujours aux temps longs) étudier les gradients thermiques locaux sur

z=0 (face avant) et sur z =L (face arriere) afin de rechercher des points privilégiés d’observation. A

partir des équations (6.73) et (6.74), exprimées en variables transformées, on obtient :

2
HB(: 0= (pﬂL (I;U J@j (25, +8,'™) (6.92)
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M— ¢_L RU 5 ’ ' '
Py =2 2 ER j[Lj (28.' (" +S,'(r)) (6.93)
avec .

Sa'(r)=z_l%g’” 5,1 = ZZK( w5 ()= ZZ( I)PK( 2) (6.94)
et:

dK(x,.r) _ J(x,R,/R)J,(K,r/R)
dr J2(K,,)

Nous avons représenté dans la figure 6.16, les termes 2S5,'(r)+S,'(r) et 25.'(r)+S,'(r)

K'(x,,r) =

des équations (6.92) et (6.93) pour R /R=0.6 et R/L=2,4. On remarque que les gradients
thermiques les plus importants dans la direction O7 vont apparaitre en face avant a une distance
r =R, de I'axe de symétrie de I'échantillon. Par conséquent, il pourrait étre intéressant d’observer la
réponse thermique de I'échantillon, que ce soit en face arriére ou en face avant, non pas a » =0 mais

a r=R, environ.

RO/R 0.6 RL=2 RO/R= 0.6, RL=4
0.1 T T
I I I I I I I I I
) B L S O
0.1 -+
g | 5
. B e e i Eing” ti Hltiy iy .
*y 03 z= ! *y
L_ R
q ‘ Q
T T
L -04777‘L77 J‘——— o
S-S N T T TR A N U SN R U B b
L T T T T >
? I I I I P
g 06— — - — - —+ -~ Ep—_— o°
g | | | | g
Iy I B N I IR (NN R Y B R
) I I I | | | I |
I I I I I I I I
O08---r-——-r-——r--1T--7T- Bt Bt Bl Bt
I I I I I I I I
09 I I I I I I I I I
(0] 0.1 0.2 0.3 0.4 05 06 07 08 09 1

R
Figure 6.16 : Termes 2S,'(r)+ S,'(r) et 2S.'(r) + S,'(r) des équations (6.92) et (6.93) pour
R,/R=0.6et R/L=2 (agauche), et R,/R=0.6 et R/L =4 (adroite).

6.4.3. Disquechaud a0=< z=< L& 0= r=< R etdes conditions
aux limites de type mixte ar=R

Nous abordons I'étude de ce dernier dispositif dans le méme esprit que celui du plan chaud
équivalent (section 6.3.3). L'objectif est donc de trouver des critéres concernant les dimensions des
échantillons permettant de rendre la réponse thermique de ceux-ci (aux points d’observation)
insensible aux transferts par convection qui ont lieu sur » = R . Nous allons suivre une démarche tout

a fait semblable a celle qui a été adoptée dans la section 6.3.3 et nous montrerons que les critéres :
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n“ Objectif : a) Assurer la convergence spectrale des problémes avec et
K, =[,R<0.6 sans convection thermique au dela du premier mode (m > 0). b) Rentrer
_____________________________________________ dans le domaine d’application des approximations (6.51).
n?2 L . . —a(x,/R)*t .
dﬁftf <0.12 Objectif : Approcher la fonction exponentielle e par la droite

1-a(x,/R)’t.

"3 B <<} =(a/Ly’
donc : Objectif : Garantir 37 << 7713 Vp.
B <e(r/L)?

sont toujours d’actualité et suffisent a faire converger le probléme d’évolution thermique de
I'échantillon (aux points appartenant a la région 0<r <R et 0<z <L) avec convection latérale vers
celui d’évolution du méme échantillon avec isolation latérale parfaite.

Les fonctions de Green ¢(z,t/z',7) et w(r,t/r',7) correspondant a ce dernier dispositif sont
données par les équations (6.64) et (6.68)-(6.69) respectivement. Cependant, on a montré dans la

section 6.3.3 que si x, = 3 R <0.6, le fonction w(r,t/r',7) peut étre approchée par :

peIr O ,6’2 (BT (B e 0
R*J] (B.R) B+ y
+,,,Z=; m J (B, 1), (B, 1) e Pnt=)
avec
—(B,R)J,(B,R)+(HR)J,(B,R)=0  m=0
(6.96)

J(B,R)=0 m>0
On notera par la suite : x,, =f,,R, M, =1,R et Bi=HR (nombre de Biot).

En reportant les expressions (6.95) et (6.64) dans I'équation (6.63) et en intégrant sur »' et

sur 7, on obtient :

oL
T(r,z,t)=2"—
(r,2,0) 7

R o o o
) S5 A nf -

m

|
ety
|

(6.97)
¢oL(R, 2(RJ2 = B(k, r)cos(,upZ/R)r 7(05(1(5“2)“?2)[}
+2— = Z 2
A\R)\L) S K2+ |-
2
+¢—L(R”j[ j B( I”)[ e—(mfaz/Rz)z]
AR L K'f
avec :
1 J(x,R /R) 1(2
K(k,,r)=—>1"m—2J (k,r/R) et B(k,,r ___K g 6.98
("’)Km J2(K,) (K 1K) (Ko57) ~ g2 KK,T) (6.98)
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On notera que les équations (6.97) et (6.71) ne différent entre elles que par les deux derniers

termes a droite. On va montrer qu’il suffirait que a,b’oztf <0.12 (OZ(KU/R)ztf <0.12) et ,Bf <<7712

(Kf << ,ulz) pour que I'équation (6.97) puisse étre approchée par I'équation (6.71) dans la région de
lespace comprise entre 0<r<R et 0<z<L.

Tout d’abord, comme dans la section 6.3.3, nous allons calculer le flux d’énergie échangé par
convection entre le dispositif et son environnement. On peut montrer aisément a partir de I'’équation

(6.97) qu’il est donné par 8

2 2 ' ,
O(t)=-27RA _[dT (r,2,1) dz:—27r(pRL2(&J (EJ 52(1—5“(’(” "y (6.99)
r=R R L Ko
avec .
podB,.N 2 B KJ(KR,/R) 6.100)
dl" r=R RU Koz +Blz Jo(Ko)

A t — oo (régime stationnaire), la puissance dissipée par convection doit étre égale a la puissance

injectée par la sonde chauffante ( @7 Ro2 ). A partir de (6.99) et (6.100), on obtient alors :

Bi* JI(KGRU/R)_l(ﬂj
K, +Bi’ xJ(x,) 4R

(6.101)

Sachant que J (x,)=(x,/Bi)J,(k,) (voir eq. (6.96)) et compte tenu de (6.101), la fonction

B(x,,r) peut donc s’écrire :

B(x,,r)=

)
Z_R[ Bi Jl(KOR,,/R)]JO(KOr/R):&Jo(lq,r/R) 6.102)

R\ K, +Bi% KJi(x,) ) (k) 2 Ji(K,)

En supposant toujours x, = 5,R <0.6, la fonction de Bessel J,(k,) peut étre approcher par :
Ji(x,)=K,/2 (voir section 6.3.3, remarque R4). Par ailleurs, pour »r<R, et R,/R=0.6 comme
préconisé, on aura k,7/R<0.36. On peut alors supposer que J, (x,r/R)=1 (voir section 6.3.3,
remarque R5). On rappelle que J, (k,#/R)=1 pour r=0. Par conséquent, si x, =5 R<0.6 et
R,/R<0.6, on obtient :

B(k,,r<R))=1 (6.103)

Par ailleurs, si a(x, /R)ztf <0.12, on pourra écrire :

e AN S 1ok, I R)t (6.104)

En tenant compte des approximations (6.103) et (6.104), 'équation (6.97) devient :

% On notera que LRG0 (KmR‘)z/R)J'(K’”) devient nulle pour m >0 (J,(x,,.,)=0).
dr r=R RJU (Km)
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T(<R,,zt)=22L (

][ Jgi 2( COS(,Upz/ R)[ ~(a(x,, +ﬂ,,)/1e2)t}

=1 m

2(/)_;(%]@ > ) KO0 gt (6.105)
m=1

oo 2
2¢’L[ j ( j ZCOS(/‘pZ/R)[ e_(a(Kf+ﬂz)/R2)Zj|+— 4 [&j t
= K' +,up pc,L\R
Il suffit maintenant que 1(02 << lulz, pour garantir K‘02 << ,ufm et retrouver I'équation (6.71).
Comme pour le dispositif de type plan chaud, le rayon de I'échantillon doit étre tel que les
contraintes x, = 5,R<0.6, a(k,/R)*1, <0.12 et k, << 1 soient satisfaites. On retrouve donc (voir
section 6.3.3) :
R>max{\B3a, 1, 1.91(4/4) "L} (6.106)

ol a,=A.1/p ¢, - On notera que cette fois-ci on est en train de garantir I'insensibilité a la convection

pour tout point appartenant a la région 0<r <R, et 0<z<L ; tandis que dans le dispositif de type

plan chaud, on n’assure que l'insensibilité des points sur I'axe de symétrie de I'échantillon (» =0).

6.4.4. Une méthode simple pour guider le choix des conditions
expérimentales

Au regard des résultats des deux sections précédentes, on peut proposer la méthode suivante
d’aide au choix des conditions expérimentales. Elle consiste a :
—  Fixer la valeur du rapport « rayon de la sonde / rayon de I'échantillon » 8 R, /R =0.6 afin de
maximiser (indépendamment du choix de R/L) les gradients thermiques dans la direction
Or.

1/2

—  Fixer le rapport « rayon / épaisseur » de I'échantillon a R/L=2(A,/A,)"" pour faire en sorte

que les gradients thermiques dans les directions Oz et Or (z=0) soient du méme ordre de

grandeur aux temps longs.

— Fixer les valeurs de TL*, AT" et ,B* (voir section 6.4.2) et déterminer les valeurs de L, ¢ et
1, & partir des équations (6.90) et (6.91). On peut également fixer 7,, AT et t,, puis

déterminer L, ¢ ; ou encore, fixer (7, , AT", ¢) et calculer L et 7.

— Vérifier que la valeur de R résultante vérifie le critére (6.106) rendant les observations

insensibles (températures en face avant et face arriere & r <R ) aux échanges convectifs

latéraux. Si ce n'est pas le cas, retourner au point 2 et augmenter la valeur du rapport R/ L.

137



Chapitre 6 : Analyse des méthodes de type sonde plane chauffante — Cas de dispositifs idéaux

On propose ici un exemple d’application de la méthode pour tester sa pertinence. Nous rappelons

qu’un bon choix des conditions expérimentales (L,R,R,, ¢ et t,) doit aboutir a des réponses

thermiques insensibles au coefficient de convection / et permettant I'estimation des trois paramétres

caractérisant thermiquement 'échantillon : 4., 4, et pc,.

Comme pour le dispositif de type plan chaud, on considére trois échantillons représentatifs de
'ensemble des matériaux étudiés (les mémes que dans la section 6.3.4). Les propriétés thermiques
de ces échantillons sont données dans les colonnes 2 a 4 du tableau 6.5. Les matériaux orthotropes

(échantillons n2 et n3) sont testés en faisant co incider 'axe de compression de I'’échantillon tantét

avec laxe Oz du dispositif (A, =40 chamition >
(A =4

radiale échantillon

configuration a), tantét avec l'axe Or

configuration b). Les dimensions des échantillons et les puissances de chauffage
résultant de la méthode de choix des conditions expérimentales proposée sont reportées dans les

colonnes 5 a 7 du méme tableau. Elles ont été calculées en fixant 7, =7°C, AT =3°C et
ﬂ* =0.04°C.s', comme dans I'exemple de la section 6.3.4 (plan chaud). Par ailleurs, on a respecté
les égalités R,/R=0.6, R/L=2(A./A.)"*. La valeur du coefficient d’échange convectif latéral
utilisée est h=5W.m>.K™'. Comme pour I'exemple du plan chaud, on notera que L est d’autant
plus important que la conductivité thermique selon 'axe Oz du dispositif (A, ) est élevée. De méme,

la valeur de R augmente avec la valeur de la conductivité thermique selon I'axe OF (A4,). En

comparant ces résultats aux résultats du tableau 6.4 (plan chaud), on constate une diminution

significative de la taille des échantillons et des puissances de chauffage a appliquer pour obtenir des
réponses thermiques semblables aux temps longs (mémes TL*, AT" et ﬂ* ). Aussi la durée des

expériences en est réduite : 7, =160s au lieu de 7, =200s .

- ¢, x10° A y)
552?;‘5'!2‘1?22 g " C oo L)y | Rm) | POW)
(Jm> K" (Wm—K) | (Wm K")
n°1 1.27 1.2 1.2 0.0073 | 0.0146 0.25
a 2 18.5 0.0085 0.05 4.46
n°2 1.57
b 18.5 2 0.0258 | 0.0169 147
a 4.5 32 0.0128 | 0.0683 11.66
n°3 1.55
b 32 4,5 0.0341 0.0256 4.37

Tableau 6.5 : Résultats du choix des conditions opératoires sur trois échantillons représentatifs des
matériaux graphite/sel étudiés.
Nous illustrons & travers les résultats correspondant a I'échantillon n2a ( 4, =18.5 W.m_l.K_l)
lefficacité de la méthode proposée pour décider de L,R,R, et ¢. La figure 6.17 montre I'évolution
au cours du temps des températures en face avant (7(0,0,7)) et en face arriere (7(0,L,t)). Pour

vérifier la pertinence de nos choix, nous allons analyser la sensibilité¢ de 7'(0,0,¢) et 7(0,L,?), ainsi
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que celle de leurs dérivées respectives par rapport au temps, aux valeurs des paramétres physiques
A, A, pc, et h. Les figures 6.19 et 6.21 montrent les résultats de l'analyse de sensibilité
paramétrique effectuée sur les réponses thermiques en face avant et arriere de I'échantillon ; tandis
que les figures 6.20 et 6.22 montrent les résultats correspondant a I'analyse de sensibilité réalisée sur
leurs dérivées temporelles. On constate que :

— Comme souhaité, la réponse thermique de I'’échantillon est insensible au paramétre /4 et est

sensible aux trois autres paramétres : 4,, 4. et pc,.

— Aux temps longs, les paramétres A et A sont fortement corrélés entre eux, mais décorrélés

par rapport a pc,. Comme montré  théoriquement, la différence de température
AT =T7(0,0,t)-T(0,L,t) n'est sensible quaux valeurs des conductivités thermiques (fig.
6.18) ; tandis que les dérivées temporelles de 7(0,0,#) et 7(0,L,f) ne réagissent qu'aux
perturbations de pc, .

— Aux temps courts, quelle que soit la variable analysée (température, dérivée temporelle ou

différence de température), le parameétre A est décorrélé des deux autres. La réponse
thermique en face avant permettrait d’identifier I'effusivité thermique E. = /p cp/iz et la

conductivité thermique A, (fig. 6.19 et fig. 6.20), tandis qu'a partir de I'observation en face
arriére, on aurait la possibilité d’estimer o, = 1./ pc, et 4, (fig. 6.21 et fig. 6.22).

— Les résultats dans les figures 6.20 et 6.22 sont particulierement alléchants. lls suggérent une

stratégie d’estimation en deux temps basée sur I'observation de la dérivée temporelle de la

température en face arriére ou en face avant. D’abord, on estimerait p ¢, aux temps longs ;
ensuite (0 ¢, étant connue) on identifierait A, et A, aux temps courts.

On rappelle qu’on a forcé tous les échantillons a suivre une méme évolution thermique aux temps
longs. De ce fait, les résultats des analyses de sensibilité paramétrique sont semblables pour tous les

échantillons.

139



Chapitre 6 : Analyse des méthodes de type sonde plane chauffante — Cas de dispositifs idéaux
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Figure 6.17 : Evolution thermique des échantillons
en face avant et en face arriére.
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Figure 6.19 : Sensibilité de la température en face
avant aux parametres thermiques.
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Figure 6.21 : Sensibilité de la température en face
arriere aux parametres thermiques.
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Figure 6.18 : Sensibilité de la différence de
température entre les faces avant et arriere aux
parametres thermiques.
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Figure 6.20 : Sensibilité de la dérivée par rapport
au temps de la température en face avant aux
parametres thermiques.
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Figure 6.22 : Sensibilité de la dérivée par rapport
au temps de la température en face arriere aux
parameétres thermiques.

Nous avons également étudié les bénéfices potentiels de décaler le capteur en face avant par

rapport au centre de I'échantillon. Ainsi, dans les mémes conditions expérimentales qu’au préalable
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(voir tableau 6.5), nous avons analysé la sensibilité aux parameétres thermiques du probléme des

températures (et de leurs dérivées temporelles) aux points (0.6R,0,¢) et (0.8R,0,¢) . Nous rappelons

que les gradients thermiques maximaux dans la direction Or sont attendus a (0.6R,0,¢) . Les figures

6.23 a 6.26 montrent les résultats obtenus. On constate que I'observation en dehors du centre de la

face avant n’apporte pas de possibilités d’estimation de parameétres supplémentaires. Tout au

contraire, on observe une plus grande corrélation des paramétres A et A aux temps courts. Ceci est

dd au fait que depuis le tout début de I'expérience le gradient thermique dans la direction Or aux

points d’observation n'est pas nul, la réponse thermique sur (0.6R,0,7) et (0.8R,0,7) étant alors

sensible aussi bien a A, qu'a A, . Par contre, un capteur situé au centre en face avant (gradient nul)

mettra un certain temps a percevoir les flux d’énergie dans la direction radiale et permettra de mieux

décorréler les effets de 4, et 4, .
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Figure 6.23 : Sensibilité de la température en face
avant (r = R, ) aux parametres thermiques.
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Figure 6.25 : Sensibilité de la température en face
arriere (r = 0.8R ) aux paramétres thermiques.
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Figure 6.24 : Sensibilité de la dérivée par rapport
au temps de la température en face avant

(r = R, ) aux paramétres thermiques.
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6.5. Conclusion

Nous avons proposé des solutions analytiques aux problémes de transferts thermiques dans des

dispositifs idéaux de type plan chaud et disque chaud. L’étude de ces solutions a permis de :

— Proposer des méthodes simples pour guider le choix « a priori » des conditions opératoires

(dimensions de I'échantillon et de la sonde, puissance chauffante et durée de I'expérience)

aboutissant a des expériences suffisamment informatives vis-a-vis de la caractérisation

thermique de matériaux.

— Mettre en avant l'intérét de passer de dispositifs de type milieu semi infini & des dispositifs a

milieu fini. En plan chaud, l'identification simultanée de paramétres A, et pc, devient de ce

fait possible. En dispositifs de type disque chaud, ce sont les trois paramétres 4., 4 et p ¢,

qui deviendraient identifiables.

— Montrer les avantages potentiels des dispositifs de type disque chaud face aux dispositifs de

type plan chaud. En effet, les premiers permettraient d’estimer simultanément 4., A4 et

pc, ; tandis quen plan chaud seules A, et pc, sont identifiables. Par ailleurs, les

dispositifs de type disque chaud sont moins exigeants en termes de taille des échantillons et

de durée des expériences.

142



Chapitre 7: Analyse des méthodes de type sonde plane chauffante — Cas de dispositifs réels

Chapitre 7: Analyse des méthodes de type
sonde plane chauffante — Cas de dispositifs

réels

Nous quittons le monde des dispositifs idéaux pour approcher une réalité ou la sonde
chauffante devient capacitive et résistive, l'isolation thermique n’est plus parfaite et des
résistances thermiques apparaissent aux contacts entre I'échantillon et les autres éléments du
dispositif (isolation et sonde). Compte tenu des résultats du chapitre précédent, seul les
dispositifs a rayon et épaisseur finis et sans isolation thermique latérale seront considérés.

L’objectif premier de ce chapitre est de proposer un modele de transferts permettant
d’émuler I'évolution thermique de ces dispositifs. Il s’agit d’un outil mathématique fondamental
pour la suite de nos travaux. Nous adopterons un formalisme unitaire permettant de décrire
aussi bien les dispositifs de type plan chaud que ceux de type disque chaud. Dans la
démarche de développement adoptée, la parcimonie jouera un rble majeur car ces modeles
seront utilisés par la suite pour estimer la valeur des propriétés thermiques des échantillons a
partir de mesures. Autrement dit, ils subiront des inversions.

Le deuxieme objectif du chapitre est d’étudier les possibilités offertes par les
dispositifs réels vis-a-vis de l'estimation des propriétés thermiques de matériaux. Pour ce
faire, des analyses de sensibilité paramétrique seront réalisées en utilisant les modéles de
transferts proposés au préalable.

Dans la premiere section, nous présentons le détail des dispositifs étudiés, ainsi que
les équations de conservation de I'énergie correspondantes. La section suivante est dédiée a
la modélisation. Elle comporte une description générale du formalisme modale ainsi que les
résultats de son application aux dispositifs étudiés. Dans la troisieme section sont traités
quelques aspects pratiques de la démarche de modélisation adoptée ; en particulier, nous
mettrons en avant les aspects touchant a la parcimonie. Enfin, les deux derniéres sections
sont dédiées a l'étude des dispositifs réels de type plan chaud et disque chaud. Elles
apporteront des informations précieuses pour l'estimation ultérieure des propriétés thermiques

de matériaux a partir de mesures.
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7.1. Présentation des dispositifs et des équations de

conservation de I’énergie

Le dispositif expérimental qui fait 'objet de cette étude est composé de trois cylindres de
méme rayon R, empilés comme montré dans la figure 5.4 du chapitre 5. Le cylindre du milieu est
'échantillon a tester, tandis que les deux autres sont des isolants thermiques. Une sonde plate

chauffante est insérée entre l'isolant en bas du dispositif et I'échantillon. Si le rayon de la sonde est
égal a celui de I'échantillon (R, =R), on parle d'un dispositif de type plan chaud. Par contre, si
R, <R on est en présence d’'un dispositif de type disque chaud.

Les équations de conservation de I'énergie correspondant aux isolants et a I'échantillon sont

données dans les tableaux 7.1 a 7.3 . Il s’agit de trois problémes de conduction dans un cylindre
massif et fini. On exprime les équations dans un repere (Or, Oz ) orthogonal propre a I'élément
considéré. La direction Oz définit I'axe de symétrie du dispositif et le plan z=0 est celui qui contient

la base du cylindre étudié (voir schéma ci-dessous).

Z face nord W A
R 1
L | est
échantillon :
R S
0 :
face sud h, N r

Figure 7.1 : Coupe droite des cylindres modélisés (isolants et échantillon)

Dans les trois cas, T(r,z,t) représente la température au point (r,z) et a l'instant ¢ du cylindre
étudié. p est la masse volumique de I'’élément (échantillon ou isolant) et ¢, est sa chaleur massique

a pression constante. Les conductivités thermiques dans les directions Or et Oz sont notées,
respectivement, 4_et A, (4. =1, pour les isolants couramment utilisés). On note également L et R
la hauteur et le rayon du cylindre. % est le coefficient d’échanges convectifs entre la surface latérale
des cylindres et I'environnement du dispositif. Par contre, les coefficients 4, et 4, peuvent avoir deux

significations distinctes : a) sur les faces extérieures du dispositif (ex. : face nord du cylindre isolant en
haut du dispositif), ils représentent des coefficients de convection ; b) sur les frontiéres internes au

dispositif (ex.: faces nord et sud de I'échantillon), ils représentent les inverses de résistances
thermiques de contact. La signification des températures 7,(r,7) et T,(r,f) qui apparaissent dans les

équations aux limites sur les frontieres internes est donnée dans le tableau 7.5.

Les équations de conservation ont été établies en supposant que :

— les propriétés thermiques (pcp , A, et A_) sont constantes, indépendantes du point et de la

température ;
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— les échanges convectifs aux frontieres des éléments peuvent étre représentés par
l'intermédiaire de la loi de Newton avec des coefficients de convection % constants ;

— les résistances thermiques au contact entre deux éléments sont constantes et indépendantes
du point ;

— la température de lair autour du dispositif est constamment nulle. Pour des températures

différentes de zéro, T(r,z,t) représente alors la différence entre la température du cylindre
au point (r,z) et la température ambiante.

Par ailleurs, on considere que le dispositif est en équilibre thermique avec son environnement a

I'état initial. Pour tous les éléments on adonc: T(r,z,0)=0, Vr,z.

Equation de conservation de I'énergie dans le domaine intérieur (0<z<L & O<r<R, Vt>0):

0T (r,z,t) zﬂ,‘li(r E)T(r,z,t)j_i_}L 9°T(r,z,1)

P rorl T or Y

Conditions aux limites (V¢ >0):

M:O r=0 Yz 12M+hnT(r,z,t)=0 Vr z=L
or oz
oT (r,z,t
XI‘W-F}ZT(F’Z’Z):O r=R Vz _/,i'z%-i_hsT(r’Z’t):hsTs‘(r’l) Yr z=0
¥

Tableau 7.1 : Equations de conservation de I’énergie du cylindre isolant en haut du dispositif.

Equation de conservation de I'énergie dans le domaine intérieur (0<z<L & O<r<R, Vi>0):

oT(r,z,t) _ P 9 (r aT(r,z,z))Jr 1 0°T(r,z,1)
ot Ty or or -

pe,

Conditions aux limites (V¢ >0):

0T (r,z,t) _ oT (r,z,1)

0 r=0 Vz 2,020 b Tz )=h T, (rt) Vr z=L
or oz
0T (r,z,t
&@mmm):o r=R Vz —ﬂz%+hsT(F,z,t):hsTs(r,t) Vr z=0
A

Tableau 7.2 : Equations de conservation de I'énergie de I'échantillon.

Equation de conservation de I'énergie dans le domaine intérieur (0<z<L & O0<r<R, Vi>0):

0T (r,z,t) ) li(r BT(r,Z,t)j_‘_ﬂ 9T (r,z,1)
ot "ror or © 02

pe,

Conditions aux limites (V¢>0):

aT(gazat)zo VZO VZ /12 aT(r;Z;t)_+hnT(r,Z,t):hnTn(r’t) vr Z=L
r 4
RaRSLLLLY, dT(r,z,t
A aT(g,Z,l)+hT(I”,Z,Z):O r=R Vz _ﬂz%—'_hsT(’”,Z,t):O Vr z=0
r

Tableau 7.3 : Equations de conservation de I’énergie du cylindre isolant en bas du dispositif.
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La sonde chauffante est considérée comme étant un film mince dont la température est

uniforme a tout instant. On note (mc) sa capacité thermique surfacique. L’équation de conservation

de I'énergie correspondante est donnée dans le tableau 7.4. Les coefficients /4, et h, sont,

respectivement, l'inverse de la résistance de contact entre la sonde et I'échantillon et l'inverse de la
résistance de contact entre la sonde et I'isolant en bas du dispositif. On les considére constantes et

indépendantes du point. ¢ représente la densité de flux d’énergie dégagée par effet Joule au sein de

la sonde. Il est supposé uniforme et peut s’écrire: ¢=P/x R?

0 !

en fonction de la puissance de

chauffage appliquée P et du rayon de la sonde R, .

Equation de conservation de I'’énergie danslasonde (0<r<R, , Vi>0):
RD RO
s Rg(mc)% = 7 Rop(t) - 27 by, [r(T(t) = T,(r, t)dr — 27 hg [r(T(t) = Ty(r, t))ar
r=0 r=0
Ou encore :
aT(t) 2n R on, e
(mc) + (B, + hs)T(1) = @lt) + =2 j rTo(r, t)dr + s j rT(r, t)dr
0 r=0 0 r=0

Tableau 7.4 : Equation de conservation de I’énergie de la sonde chauffante.

Enfin les équations dans le tableau 7.5 assurent la cohérence de 'ensemble. On les écrit en

supposant que les coefficients s, et 5, des faces qui se touchent (ex. : 4, en face sud de l'isolant en

haut et 4, en face nord de I'échantillon) sont identiques.

Face sud de l'isolant en haut T.(rs0) = Typpumition 2= L,t), 0<r<R
Face nord de I'échantillon T,(r,)=T, 1ot enna(F-2=0,1), 0<r<R
Face sud de I'échantillon T(r,t)=T,,,.(1#), 0Sr<gR,

T,(rs0) = Tisptans envas (12 = Ls1), R, <r<R
Face nord de l'isolant en bas T,(r,0)=T,,.(1¢), 0<r<R,

T,(r,0) =T, pamition (r,2=0,1) , R, <r<R

Tableau 7.5 : Equations de fermeture.

7.2. Formulation modale du probléme

L’analyse modale du comportement de systémes gouvernés par des équations aux dérivées
partielles trouve ses racines dans la méthode de séparation de variables. Si son nom évoque
essentiellement la mécanique vibratoire, elle est actuellement utilisée dans des domaines trés variés
de la physique. Dans le domaine de la thermique, elle est aussi connue sous le nom de théorie de la
transformation intégrale (cf. [97, 98]). En France, tout au long des années 80 et 90, le Centre
d’Energétique de I'Ecole des Mines de Paris, puis le Groupe Informatique et Systémes Energétiques
de I'Ecole des Ponts et Chaussées, contribueront de facon significative & son développement (cf.
[99,100]).
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Le formalisme modal repose sur I'analyse spectrale des opérateurs différentiels ou intégro-
différentiels associés aux équations de conservation. Il s’agit d’'un cadre formel permettant la
résolution de problémes aux dérivées partielles de toute dimension, qu’ils soient homogénes ou non.
On montre que la décomposition spectrale des opérateurs mentionnés aboutit a un ensemble de
fonctions propres définissant une base compléte dans le domaine spatial du probléme étudié. Le
champ de température peut alors se décomposer de maniére unique sur cette base, s’exprimant
comme une combinaison linéaire des fonctions propres. L’intérét d’'une telle démarche est multiple: a)
elle permet de transformer un probléme aux dérivées partielles en un probléme aux dérivées
ordinaires de dimension infinie mais fournissant des solutions formelles des problémes étudiés; b) en
général, un nombre trés réduit d’éléments propres suffit a reconstituer la solution recherchée avec
précision; c) les éléments propres permettent souvent de mettre en relief des traits caractéristiques du

systeme étudié sans recourir a la simulation.

7.2.1. Rappel sur le principe de la méthode modale

Nous rappelons ici les principes de la méthode modale a travers un exemple simple de
conduction. Pour des problemes de diffusion couplée de masse et de chaleur, on peut se reporter a
[98]. Pour des problemes de diffusion avec transport, on peut s’adresser a [101,102]. Enfin, le lecteur
trouvera dans [100] des formulations alternatives a la méthode modale reposant sur la décomposition
spectrale de certains opérateurs intégraux associés aux solutions fondamentales des problémes de
diffusion.

On considére ici le probléme de transferts thermiques par conduction suivant :

oT(M,t)

“AVT(M .07, + hT(M,t) = f,(M,f) VYMeoQ, V>0

Il est défini sur un domaine géométrique borné QuUJIQ, , ., ol Q et dQ,, . désignent

respectivement l'intérieur et les frontieres du domaine. T(M,t) représente la température au point
M arinstant 7. V? est 'opérateur de Laplace et \Y I'opérateur gradient, #, étant un vecteur unitaire
normal @ dQ2; sur M et orienté vers I'extérieur du domaine. Par simplicité, on supposera 7'(M,0)=0
en tout point.  représente la diffusivité thermique du milieu, tandis que A, et A, sont des paramétres
des conditions aux limites (ex. : une conductivité thermique et un coefficient d’échanges convectifs).
Les conditions aux limites du probléme deviennent des conditions de type Newman en faisant 4, =0
et de type Dirichlet pour 4, =0.
Aux équations (7.1), on peut associer le probléme aux valeurs et fonctions propres suivant :

AVV (M)+yV,(M)=0 VYMeQ,Vt>0

g 7.2
SANVV, (M)Ji, +hV,(M)=0 VMedQ,, V>0 72
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ou V, (M) représente la fonction propre correspondant a la valeur propre }/31. On peut montrer (cf.
[94]) que I'ensemble de fonctions propres {Vm (M)}‘mzl...w définit une base orthogonale compléte sur

Q) (base modale par la suite). On a alors :

m#%n

JV,,,(M)Vn(MwQ:{N(ym) n

avec: N(7,)= I V2(M)dQ (7.3)
Q

On travaillera par la suite avec les fonctions propres normalisées :
V(M)
VN7

Toute fonction analytique définie sur €, dérivable a 'ordre un et a carré sommable, pourra

V,(M) < (7.4)

étre décomposée de maniére unique sur la base modale. De ce fait, on peut écrire :
T(M,t)= X, )V, (M) (7.5)
m=1

ou les coefficients de décomposition X, (¢), aussi appelés états modaux, sont définis par :

X, (1)= J' V. (M)T(M,1)dQ (7.6)
Q

En cas de probléemes de transferts non homogénes, la série (7.5) n’est pas toujours
uniformément convergente. Pour contourner cette difficulté, Olcer [103] proposa en 1964 une écriture

alternative du probléme (7.1). Elle consiste a exprimer le champ de température comme étant la

somme d’'un champ pseudo — permanent 7°(M,t), défini par les équations (7.7), et d'un champ

dynamique Td(M,l), dont on peut montrer aisément que son évolution est gouvernée par les

équations (7.8) :

0=V>T*(M,1) VYMeQ,Vt>0 a7
“AVT (M) 7, + hT*(M,t)= f,(M,t) VYMeoQ,, V>0 '
T (M, 1) d oT* (M,1)
= VTN (M) - —— YMeQ, V>0
ot ¢ (M.0) ot €LV (7.8)

SANVTY (M0 7i+hT(M,0)=0  VYMedQ,, Vi>0

Le champ dynamique Td(M,t) étant issu d’un probléme homogeéne, on constate alors que la série :

TIM.)=Y X, 0, (M) avec X,()= JVm (M)T* (M, 1)d2 (7.9)
m=1 Q

est uniformément et rapidement convergente. Par ailleurs, en tenant compte de I'orthogonalité de la

base modale et en projetant les équations (7.8) sur celle-ci, on montre que I'évolution au cours du

temps des états modaux est régie par un ensemble infini d’équations différentielles ordinaires

découplées les unes des autres (cf. [97]):

aXpm(t) _

oTS(M,t
20 — a2 X 0~ [Vi) D d
Q

- (7.10)
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A son tour, le champ pseudo — permanent 7°(M,t) peut s’exprimer (cf. [97]) :

TS(M,t):iV’”(ZM) IVm;M'ﬂ £(M",0)ds, (7.11)

m=1 moQ, i |aQI
En reportant I'expression (7.11) dans I'équation (7.10) et en tenant compte des propriétés

d’orthogonalité de la base modale, on obtient :

dx,, (1) SV (M) df,(M, 1)
T = X, (1) Zj | s, (7.12)

1139 mt

L’écriture modale du probléme (7.1) se résume donc a :

T(M,0)=T*(M,))+T“(M,1)

T M) = 2 V(1) UTE YALIPHO 719
avec :
dde =0, X, (D)= Z f””(t) D L= f WU s

maQ 0Q;

Nous rappelons que pour des conditions aux limites de type Dirichlet, on remplace

V(M)
A

i 0Q;

par Vv, (M), 7; (7.14)
dans I'équation donnant f_m,l.(l) (cf. [94]).

7.2.2. Modéles modaux des composants

Nous appliquons ici la méthode modale aux trois cylindres (isolants et échantillon) du dispositif
expérimental. Les transferts au sein des isolants n’étant que des cas particuliers du probléeme de
transferts dans I'échantillon, nous illustrons la démarche de modélisation adoptée a partir de ce

dernier. Nous réécrivons les équations dans le tableau 7.2 de la fagon suivante (V¢>0) :

2
LM=li(r—anr’z’t)j+gz—a I(r,2,0) 0<z<L & 0<r<R (7.15)
o, ot ror or 922
aT(l",Z,f) =0 r=0 V:z —M+HYT(V,Z,t)=j[S(F,t) YVr z=0
al" az S
8T(;,z,l) +HT(r,z,t)=0 r=R V: @+H”T(r,z,z)=fn(r’t) Vr z=L
r Z

ou on note :
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o, =2 : 52:%, H /1& fi=HT.(r,t) et f,=HT,(rt) (7.16)

=
pec,

’
Sans préjuger des couplages ultérieurs des cylindres entre eux et avec la sonde, H, et H,

sont considérés comme étant des paramétres des conditions aux limites dont la valeur peut étre fixée
arbitrairement. Ce faisant, on découple les modéles des cylindres de leur environnement et on parlera
de modéles locaux des isolants et de I'échantillon. L’intérét de cette démarche, que I'on comprendra

mieux dans la section 7.3, réside dans la modularité et les possibilités de parcimonie qui en découlent.

La base modale

Le probléme aux valeurs et fonctions propres associé aux équations (7.15) est :

1 a anp(r’Z) 2 anmp(r’Z) 2
—|r +& ==y V_ (r,z 0<z<L & 0<r<R 717
P a}"[ al” azz }/mp mp( ) ( )
av, (r,z) av, (r,z)
—2——-=0 r=0 Vz -—2 "+ HYV, (r,z2)=0 Vr z=0

or oz 5" mp
av, (r,z) av, (r,z)
— " +HV, (r,z2)=0 r=R V:z — 4 HV, (r,z)=0 Vr z=L

or » oz P
Pour £ =1, la solution de ce probléme est classique (cf. [94]). Elle est donnée par :

Vi (rs2) =W (B,.r) §(1,,2)  avec  y,,=PBo -+, (7.18)

avec

1 2 B,

V) =Py NGB~ TEBR BB+ H)

(7.19)

¢(77p,z):77p cos(npz)+HS sin(npz) NG

V4 n

-1
H
= 2[(77; +H? )[L + W} + HS] (7.20)

ou S, et 1, sontles racines positives des équations :

n,(H,+H,)

7.21
P-HH, (7.21)

Bt (B, R) + HI,(B,R)=0 tan(77,L) =

Nous montrons dans I'annexe A1, que la seule modification a apporter aux équations (7.18) a

(7.21) quand £#1 est:
Yop =B+ €710, (7.22)
les fonctions propres restant inchangées.

Comme précédemment, nous travaillerons par la suite avec les fonctions propres

normalisées :

v(B,.r) é(1,,2) w(pB,.r) ¢(1,.2)
) e Pl 2y e,
O gy 2P v D NB) Ny

On peut alors écrire :

(7.23)
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m#k

¥ 0 ¥ 0
jru/(ﬁm,r)w(ﬂk,r>dr={l j¢(np,r)¢(m,r>dz={l (7.:24)
z=0

r=0

On remarquera que pour un dispositif de type plan chaud sans échanges convectifs latéraux,

les éléments de la base modale deviennent : ;/f, = nf, etV,(2)=¢(1,,2) .

Le régime pseudo - permanent

Les équations définissant le régime pseudo — permanent d’évolution associé aux équations (7.15)
sont (V¢>0):

K 2mns
Ozli I”M +82M 0<z<L & O0<r<R, V>0 (725)
r or or oz*
aT‘(V,Z,t):O r=0 Vz —M+HSTS(F,Z,t)=ﬂ(F,t) Yr z=0
or 0z
" g,z’t—)-i-HTS(V,z,t):O r=R Vz W"‘Hﬂw(”szaﬂ:fn(”:ﬂ Vroz=L
r Iz

En utilisant la méthode de la transformation intégrale (voir Annexe A2), on peut montrer que la
solution aux équations (7.25) est :

T*(r,2,0)= ) V(152 £,y (= D Y W(B,.1)0(1,2) f,, () (7.26)
avec :
- 01,0 - o(n,,L) -
fmp (t) - ﬁri + 8277’3) fm,s (t) + ﬁnz,l + 8277!27 fm,n (t) (727)
B R ~ R
Fus@= [ruBn i) F, 0= [ruB,n) f, s (7.28)
r=0 r=0

On notera que pour f,(r,t) et/ou f,(r,f) indépendants du point, les équations (7.28) deviennent :

o (0= R1BR) — /1) S (@)= RLB,R) Tl (1) (7.28a)
ﬂm ﬂm
Comme démontré dans I'’Annexe A3, la solution des équations (7.25) peut également s’écrire :
T*(r,2,0)= D W (B I (B2 fons O+ D W (B Do (B52) 0 (0) (7.29)
m=1 m=1
avec :
-1
[(B,.2)=4 [coshH’B—j(L - z)} + (&] H, sinhK&J(L - z)ﬂ (7.30)
£ £ £
L,(8,.2)=4 {cosh[(ﬂ—jz} - [&j_ H, sinhK'B—’”JzH (7.31)
£ £ £
et
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A= {[&j s (&j_l H. Hn}sinh(ﬂ”’Lj F(H, + Hn)cosh[Mj (7.32)
E E E E

L’expression (7.26) est plus appropriée pour les démonstrations qui suivent, tandis que

'équation (7.29) facilitera les calculs.

Le régime dynamique

Les équations qui gouvernent I'évolution du régime dynamique associé aux équations (7.15)
sont (V£>0):

d d 2md s
L ar'ran 10(, 07z |, 23T e LTz 0<z<L 35
a, ot ror or oz a, Y 0<r<R
! d
aT (grgz,t) :0 }":O VZ _W—FHSTC](I’,Z,Z‘):O vr Z:O
d 2

T (r,z,1)

4

+HT(r,z,t)=0 r=R Vz

d
w +Han(r,z,t)=0 Vr z=L
r

L’application de la méthode modale conduit a écrire la solution de ce probléme comme étant

une combinaison linéaire des fonctions propres de la base modale :

T(r,2,0)= Y V,,(1,2)X,,(0= D> (B, 10,9 X,, (1) (7.34)

mp m=1 p=1
On montre en Annexe A4 que I'évolution temporelle des états modaux est gouvernée par des
équations différentielles ordinaires de la forme :

dX;p @ _ 0 X (1)~ ¢(77§ 0) df, (1) (/9(7712,,L) A n ()
t dt Vo dt

mp

(7.35)

ou fm’s(t) et fm’n(t) sont données par les équations (7.28). Les équations (7.35) sont appelées

équations d’état.

Les variables de raccordement et les équations de sortie

L’évolution en temps du champ de température dans le cylindre est donnée par la somme des

champs pseudo - permanent (eq. (7.29)) et dynamique (eq. (7.34)) :
T(r,z,t) = Ts(r,z,l)+Td(r,Z,t). Cependant, seule l'observation de la température a quelques

endroits du dispositif va nous intéresser. Il s’agit :

— Des températures aux faces nord T'(r,L,t) et sud T(r,0,7), ainsi que leurs dérivées spatiales
8T(r,z,t)/82|z:L et BT(r,z,t)/azL:O. Comme nous le verrons plus tard, ces informations

seront nécessaires a la construction du modéle du dispositif (modéle global). Ces grandeurs

seront appelées variables de raccordement ou de couplage.
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— Des températures aux points de mesure. Autrement dit, la température au centre de la face
nord 7(0,L,t) et la température au centre de la face sud 7(0,0,7). Ces grandeurs sont

nommeées « sorties ».

A partir des équations (7.29) et (7.34), on obtient les équations des variables de raccordement
suivantes :

T(r,0,1) = Zw(ﬂm,r) L (8,0 o (04 To(B,.0) (O} + ZZw(ﬂm,rm(n,,,O)Xm,, (1)
mlpl (736)
T(r,L,t)= Zw(ﬂm,n T (B D) fo ()4 T5(B, L) (O} + ZZV/(ﬂm,r)(/)(ﬂ,,,L)me ()

m=1 p=l

aT(r,z,o/azL:O=Zw(ﬁm,r){nwm,om,s(t)+r2'<ﬂm,0)fm,,,(r> ZZ (B,-7)8 (11,,0) X, (0)

oo

T(r,z,0)/07 _, Zw(ﬁm,r)r B L) s )+ T5' (B, L) o (O} ZZ (B, 1,,L)X,, (")

m=

ou

¢ (1, 2) = d(,,2) 1 dz = 1,1 1, sin(,2) + Hg cos(11,2)}/ \IN(B)
0V (B, 2) = dTy(B,,, 2) 1 dz = A, {— sinh[(ﬁ?’”J(L - z)} -H, cosh{[ﬂ?’"j(L - z)ﬂ

L' (B, 2) = dTy(B, 2)/ dz = Am{sinhKﬂ?’"Jz} + H, Cosh{[ﬁ?’"}zﬂ

(7.37)

Les équations de sortie sont alors données par :

T(0.0.0= > W(B, O (B0, () +T5(B,.00f,, (O D > W(B,.006(n,.0)X,, (1)
m-l m=l p=1, (7.38)
TO.L.0)= Y W(B, O (B L) fy () + T3 (B, L) f (D)4 ZZ w(B,.000(1,.1)X,,, (1)

m=1
Pour les calculs ultérieurs, on notera que :
w(B,.0)=1/\N(B,); v (B,0=0; ¢@,0=n,//N7n,); ¢n,0=Hmn,/ N7,
E(ﬂm’L):Am ; l—‘2(18m50)=Am ; rlv(ﬁnwL)Z_AmHn 5 FZ'(ﬂm’O):AmH€

Les modéles modaux locaux

Pour chacun des cylindres du dispositif (2 isolants et 1 échantillon) on dispose donc d’'un modéle
modal local qui comporte :

— un nombre infini d’équations d’état (eq. (7.35)) donnant I'évolution en temps des états
modaux ;

— des équations de raccordement (eq. (7.36)) représentant les températures aux faces nord

T(r,L,t) etsud T(r,0,7), ainsi que leurs dérivées aT(r,z,t)/azL:L et E)T(r,z,t)/az|z:0 ;

— des équations de sortie (eq. (7.38)) donnant la température au centre de la face nord
T(0,L,t) etlatempérature au centre de la face sud 7(0,0,¢).
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Quant a la sonde, on peut réécrire les équations dans le tableau 7.4 sous la forme :

dX(t)z_[hﬁhst(Z)_ ! (dw(z)w &0, dfs(t)j
mc h, +h,

dt dt "odt todt
(7.39)
1
T =X+ P [p(D)+h, [, () + [ (D)]
n +hé
avec .
R, R,

=2 [rrend:  f@)=— er(r £)dr (7.40)

fn( - Rs g n\"» ’ K _Rj A s\’ .

7.2.3. Modeéle du dispositif
Pour obtenir le modeéle du dispositif (modele global), il est nécessaire de coupler les modéles
locaux des cylindres (isolants et échantillon) et de la sonde entre eux. Autrement dit, il faut trouver les
fonctions f,(r,t) et f,(r,t) des modéles locaux qui permettent de vérifier les conditions aux limites
données dans les tableaux 7.1 a 7.3, ainsi que les équations explicitées dans le tableau 7.5. En

notant respectivement 7, T,

ec?

T, et T,, les champs de température dans l'isolant en haut du

dispositif, dans I’échantillon, dans l'isolant en bas et dans la sonde, les contraintes a imposer aux

modeles locaux s’expriment :
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oT, (r,z,t . .
n SOl =T L) 0s2<L,
z -
Couplage de l'isolant en =0
haut avec ,I”air extérieur et 2) T, (r,z,1) +h T, (r,Lt)=0 0<r<R
avec I'échantillon oz . i
oT, (r,z,t . «
3 ~SCED T 00 =R T (L) 0<r<R
Z z=0
T
4) W BT (R,2,0)=0 0<z<L,
r r=R
Couplage de I’échantillon oT P
avec l'aire extérieur, la 5) LA GERD) hy o T, (rsLyt) = hn ool (7,0,1) 0<r<R
sonde chauffante et les oz z=L
isolants en haut et en bas oT. (r,z,1)
du d|SpOS|t|f 6) - aZ s ec” ec (r O t) s ec sd (t) O S r S R()
z=0
T t
7 —% K T.(r0.0)=h T,(r.L) R <r<R
Z z=0
oT, t x
8) % BT, (R z,0)=0 0<z<1L,
r r=R
Couplage de l'isolant en o7, (r,z,t) < <
bas avec I'air extérieur, %) oz B nszzb (r,L,t)= hn i T (1) 0<r<Rg,
avec la sonde et avec - t -
léchantilon 10) SLEE0 T L) =T 00 R <rSR
z z=L
T, t *
11) —% + 1, 5Ty (r,0,6) =0 0<r<R
Z z=0
2
Couplage de lasonde | 12) fu.a(0) = = ) T,.(r,0,0)dr 0<r<Rg,
avec lisolant en bas et 0 y=0
avec I'échantillon > R,
13) fs,sd(l):? r T, (r,L,t)dr 0<r<R,
0 r=0

Tableau 7.6 : Equations de couplage.

Dans le tableau ci-dessus, on a noté :

* h * h * h * hn * hs
hih = hec = hib = hn ih = hv ib =
A A A A
r,ih 7,ec r,ib z,ih z,ib
* 1 . 1 * 1 * 1
hs,ih = R ﬂ hn,ec = R ﬂ, hs,ec = R 2{ hn,ib = R 2/
th,ih—ec”"z,ih th,ih—ec”’"z ec th,ib—ec’"z,ec th,ib—ec”"z,ib

h,, h et h  représentent les coefficients d’échanges convectifs du dispositif avec I'air extérieur via
ses faces nord, latérale et sud respectivement. R, ,,_.. et R, ., .. sont les résistances thermiques de

contact aux interfaces entre éléments. On considere que la résistance de contact sonde - échantillon

(voire isolant en bas — sonde) est égale & R, ,,_,.. Les conductivités thermiques dans les directions

Oz et Or sontdeésignées par 4, et A, (k=ih,ec,ib).
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On notera que :
a) les équations de couplage 1), 4) et 8) sont directement satisfaites par les modéles locaux tel
qu’ils ont été définis (voir équation (7.16), définition de H ) ;

b) I'équation de couplage 2) serait satisfaite par le modéle modal de l'isolant en haut si dans

Péquation (7.15) on fait H, =h, ,, et f,(r,1)=0 ;

c) de mémet, en faisant H = :,ib et f,(r,t)=0 dans les équations (7.15) de l'isolant en bas du
dispositif, on satisfait 'équation 11) de couplage.

On réduit ainsi le nombre des inconnues aux fonctions f, (r,f) et f,(r,t) rattachées aux

frontiéres internes : sud de lisolant en haut, nord et sud de I'’échantillon, nord de I'isolant en bas du

dispositif et celles de la sonde. On appellera ces frontiéres, frontieres de raccordement ou de

couplage.
Il suffirait maintenant de reporter les équations (7.36) de raccordement dans les équations 3,

5-7, 9-10, 12-13 du tableau 7.6 pour avoir une expression des équations de couplage en fonction des
éléments des bases modales, des états modaux et des inconnues f(r,t) et f,(r,t). L’écriture de

ces équations est ennuyeuse et n’apporte pas de lumiere particuliere a ce stade, ou la dimension du
probléme reste infinie. La démarche de couplage sera donc détaillée dans la section suivante, apres

troncature de la base modale et discrétisation des interfaces de couplage.

7.3. Le modéle modale du dispositif en pratique

Nous détaillons ici les aspects pratiques de la modélisation du dispositif expérimental en
signalant les avantages de la démarche adoptée. Nous rappelons que le modéle de dispositif doit
servir a terme a identifier les valeurs des parameétres thermiques de I'échantillon a partir de mesures.
Ceci impose des contraintes de temps de calcul (de parcimonie en général) qui sont importantes, car
le modele sera au cceur des algorithmes non linéaires d’optimisation nécessaires a la recherche des

parametres thermiques. Ce qui suit est donc inspiré par ce besoin de parcimonie.

7.3.1. Etape n°l.- Calculs préliminaires

Le calcul des valeurs propres des bases modales locales est la tache la plus exigeante en
temps de calcul. Nous montrons ici que la partie colteuse des calculs peut étre effectuée une fois
pour toutes et stockée quelque part.

Au lieu de résoudre les équations (7.21), qui dépendent des variables L et R, on résout les

équations équivalentes :

U, (Bis + Bin)
K'mJO'(]('m)+BiJ0(K'm)=O tan(ﬂp):z— (7.41)
U, — Bis Bin
ol on a noté :
Ky =P, R M, =1,L Bi=RH Bin=LH,  Bis=LH,
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On voit bien que «,, et u, étant connus, on peut aisément calculer les valeurs propres d'un cylindre

a dimensions L et R quelconques.
De méme, on peut calculer une fois pour toutes les normes suivantes :
-1

1 2 K 1 2, o2 Bin .
=2/ (u, + Bis )(H-ﬁjﬁ-Bm (7.42)

N(k,) JXk,) K2+B  N(i,)

U, + Bin

On peut aisément montrer que : l/N(,Bm)sz/N(Km) et 1I/N(,)=L/Nu,).
Les valeurs de «,,, 4,, 1/N(x,) et 1/N(u,) (en nombre suffisant) sont alors stockées

quelque part pour son utilisation ultérieure.

Les calculs ci-dessus sont réalisés cylindre par cylindre, en adaptant a chaque fois les valeurs
des nombres de Biot (Bi, Bin, Bis). Cette étape de calcul ne sera a refaire que si 'on change
fortement la nature des matériaux utilisés ou que I'on s’intéresse a des études concernant I'effet de la
convection sur la réponse thermique du dispositif. Nous rappelons que les dispositifs expérimentaux
doivent étre congus de fagon a rendre leur réponse thermique insensible aux échanges convectifs. De

ce fait, le choix des valeurs des parametres Bi, Bin, Bis n’est pas critique et des variations

raisonnables des conductivités thermiques des matériaux ne justifient pas de recalculer x, , H,,

1/N(x,,) et 1/N(u,).

7.3.2. Etape n22.- Choix des éléments propres a gar der et calcul
des fonctions propres aux frontiéres de couplage

Il a été largement démontré qu’'un nombre réduit des éléments de la base modale suffit en
général pour reconstituer avec précision la réponse dynamique des systémes thermiques (cf. [99,
100)).

Pour décider des éléments propres a retenir, nous allons calculer (cylindre par cylindre) les

valeurs propres 7/2 =,6’2 +€2772 (avec B, =x,/R et n, =u, /L) etlesindexer & nouveau pour les
mp m P m m P P

disposer en ordre croissant. A chaque nouvel index & correspond un couple mp ancien que I'on

garde en mémoire: k< mp. On ne retient ensuite que les n premieres valeurs de 7/,?

(;/12 < 722 - < 73 ), qui correspondent aux plus grandes constantes de temps du cylindre. Ce critére de

choix est connu sous le nom de critére de troncature Marshall ([104]). Le choix de la valeur de n doit
étre effectué a bon escient et une méthode simple pour ce faire est proposée dans [100].

Pour 'ensemble des valeurs propres ci-dessus, on calcule les valeurs des fonctions propres
sur les frontiéres de couplage. Ces informations seront nécessaires pour la suite. On discrétise alors

les faces nord et sud du cylindre (qu’une des deux s'’il s’agit d’'un des isolants). Aussi bien en face

nord qu’en face sud, on note: 7, (i=1---n,) les coordonnées sur 'axe Or des points issus de la

discrétisation. Pour faciliter les couplages ultérieurs, on utilise les mémes 7, pour tous les cylindres

(maillages conformes). Aprés discrétisation, on calcule pour toutes les valeurs propres retenues :
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a) W(Bou )=, (Bu) \[N(B,u)) pourtout 7,(i=1---n,).
b) W (8, 1)0), P(17,1),0) et '(17,,,0) . Nous rappelons que :
¢(1,,2) =[1, cos(i1,2) + H,sin(,2)1/\[N(B,) et ¢'(1,,2)=dp(n,,z)/ dz
) Ti(Bui®. TLiBuw»D): LiBuw0). LiBuw-L): T80, Ti(Buw,L).
'y (B,1):0) et T'y (B, L) (voir équations (7.30), (7.31) et (7.37)).
On construit également la matrice :

C=[c,,]

m=1---n;i=l---n,

1 +Ar

avec: c,,;= I ry(B,.r)dr=R

r=r;—Ar

Jl(ﬁm’ri'*_Ar)_‘]l( m,l"i—Alf‘)
ﬁ"’l

On notera, qu’aprés discrétisation des frontiéres de couplage, les équations (7.28) sont approchées

par:
]m,s (t) = Zcm,ifs (rz’t) .}_pm,n (t) = Zrcm,ifn (rz ’t)

La matrice C permettra alors d’écrire : fx (t)=C fx (t) (x=s,n),00 fx (¢) et fx (¢) sont des vecteurs
contenant les valeurs de (]_’m,x(t) et f.(r,0).

On remarquera que tout changement sur g*, LouR oblige a repasser par cette étape.

7.3.3. Etape n3.- Construction des modéles modaux locaux

Les modeéeles modaux des cylindres (isolants et échantillons) s’obtiennent de la fagon suivante :

a) On construit 'équation d’état :

dX(1) _py (1)+B, df@ . B, d f,(1) (7.43)
dt dt dt

ol X(¢) est le vecteur contenant les états modaux X, (¢) . A partir de I'équation (7.35), il est

aisé de montrer que :
F =diag [-0,7; |i-1...,
BS Ea’iag [—¢(77p(k)90)/7/13]k:1--»nc

B, =diag [—¢(77p(k) ,L)/ 7/? |-

b) On écrit les équations des variables de raccordement :
T(O=HX(0)+D, f,()+Dy, £,

T'.()=H',X()+D',, f,()+D',, /,(0)

(7.44)

avec x=r0,rL selon la face (sud ou nord) du cylindre sur la quelle on se place. T, est un

vecteur de dimensions #, contenant les températures aux points de discrétisation de la face
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x, tandis que T', représente la dérivée spatiale associée. Le contenu des matrices dans

I'équation (7.44) peut se déduire aisément a partir des équations (7.36). On a :

Hyo =W (B> )N pi)-Oli=1..n,; k=11 Hip = W B> )Wy Dizt o s k=1

Do = W By T By Oli=t.n s k=1..nC {Dis = W Bneiey> T Brnicy» D=1, k=1.-n C

Dion = W By 2By Oli=t-n, s k=10 C | DrLn = W By )2 Brngiys Li=1..n,; k=1.-nC
c) Enfin, 'équation de sortie est :

Y()=HX()+D, £,()+D, £, (7.45)

ou le vecteur Y(t) regroupe les températures 7(0,0,7) et 7(0,L,t). A partir des équations
(7.38), on montre que :
H=[W(B,4)00(1 1)@ izt 2 k=1
D, = [l//(ﬁm(k),o)rl (ﬁm(k)7ai)]i:l,2;k:l-»-nc avec a, =0, a, =L
D, =W (B, O (B, @) izt 2.4 C
Un modeéle modal local est ainsi construit pour chaque cylindre (eq. (7.43) a (7.45)). On
rappelle que pour les isolants on a supposé (voir section 7.2.3) fn (t)=0 (isolant en haut) et ]7_? (=0

(isolant en bas).
On remarquera que les bases modales ne dépendent que des dimensions L et R des
cylindres, ainsi que du degré d’orthotropie €* du matériau. Par conséquent, il ne sera pas nécessaire

de recalculer les modéles ci-dessus tant que ces paramétres ne changent pas.

Enfin, le modéle modal de la sonde s’écrit (voir équations (7.39)) :

A, . s d foa(®) d fosa® o d ()
——=F, X ,()+B,,———+B : +B 7.46
dt sd sd( ) s,sd dt n,sd dt sd df ( )
T;d (t) = Hsd)?sd (t) + Ds,sd _.s,sd (t) + Dn,sd ﬁn,sd (t) + Dadqo(t) (747)
avec
Fsd = _( hn i hs j Bs sd = hs Bn sd = hn Bsd = !
mc = (b, +h) T (B, +hy) (h, +hy)
H,=1D _Mh h !

U (h,+h) ™ (k)Y (B +hy)

7.3.4. Etape n%4.- Génération des équations de coup lage

Il s’agit ici de réécrire les équations de couplage 3, 5-7, 9-10 et 12-13 dans le tableau 7.6 sous
forme modale. Pour ce faire, on reporte les expressions (7.44) dans la version discrétisée de ces
équations. Comme dans la section 7.2.3, on utilise les indices ih, ec, ib et sd pour désigner les

variables et les matrices se rapportant, respectivement, aux modéles locaux de l'isolant en haut du
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dispositif, de I’échantillon, de l'isolant en bas et de la sonde. Les résultats obtenus sont donnés ci-
dessous.

[_H'r0+h:Hr0]ih)?ih +[-D', g th Dr0s] Soin t[-D g th DrOn] Join =
3) dm: n
_hs zh[HrLX+DrLsf +l)rL nf ]

[ rL +h H ] Xec +[ 'rL,s +h:DrL,s]ec ]_;s,ec + [D'rL,n +h:DrL,n]ec jn,es =

5) dm: n
h Hr0X+Dr0sf +Dr0nf]h

nec[

[_H'r() +h:Hr0 ]jc )_(;ec + [_D'rﬂ,s +h:Dr0,s ]jc ]_;s,ec + [_D'rO,n +h:Dr0,n ]jc jn,es =

6) dm: n

sec[HX+D f +D f +D¢]sd

[_H'r() +h:Hr0 ];c )_(;ec + [_D'rﬂ,s +h:Dr0,s ];c ]?s,ec + [_D'rO,n +h:Dr0,n ];c jn,ec =

7) - - - dm: n —n
= hs,ec[H;L X+ D;L,sfs + D;L,nfn ]ib

[H',, +h:HrL]?b )?ib +[D'ps +h;DrL,s]?b ]_;s,ib +[D',, +h Dan] ]n,ib =

9) dim: n

nlb[HX+D f +D f +D¢]sd

[H', +h,H, T, )?ib +[D'p s +h:DrL,s o foip 7D pn +h:DrL,n T Soin =

10) ~ - - dm: n,.—n

= hn,ib [H;O X+ D:(),sjfs + D:O,nfn]ec

12) fn,sd :A[HrOXv-i_DrOsf +Dr0nf] dim: 1

13) fvvd_A[HrLX+DrLsf +Danf]b dim: 1

Tableau 7.7 : Equations modales de couplage. On a noté n, le nombre de points (apres
discrétisation) des faces sud de I'échantillon et nord de l'isolant en bas qui sont en contact avec la
surface de la sonde. Par M" on indique les n, premiéres lignes de la matrice M et avec M* on

désigne les (n, —n, ) lignes restantes. Le nombre d’équations algébriques dans chacune des
équations matricielles est désigné par dim et est renseigné a droite.

La matrice A dans le tableau 7.7 résulte de la discrétisation des équations (7.40). Elle est
donnée par: A =[(4Ar r,.)/Rf]i:l__,nr .
On remarquera que le nombre d’équations algébriques de couplage ci-dessus est égal au

nombre d’inconnues des modeles modaux locaux : n, variables de couplage en face sud de l'isolant

en haut, 2n, sur les faces nord et sud de I'échantillon, », en face nord de lisolant en bas et 2 en

surface de la sonde.

7.3.5. Etape n%.- Obtention du modeéle global du di spositif

La méthode d’obtention du modéle global que nous allons décrire a été proposée dans [105]

et élargie et généralisée ensuite dans [106]. Elle comporte trois étapes principales : a) la juxtaposition
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des équations des modeles locaux ; b) la résolution des équations de couplage ; et c) la synthése du
modeéle global.

La juxtaposition consiste a rassembler les équations d'état des modéles locaux, les
équations de couplage et celles de sortie dans une méme équation matricielle d’état, de couplage et

de sortie respectivement. Ainsi, pour I'équation d’état juxtaposée on écrit” :

WO gty ep AL g 41O e dOW) (7.48)
dt dl dt dt
ou
~ ;ih EZ; R ]fs,ih (t) _ fj:n,ec (t)
X'(ty=| "« o @O =] fro®) L@ = f,u@ (7.49)
ib 7 7
)—(;Sd (t) fs,sd (t) fn,sd (t)

Les matrices F', B,, B, et B" résultent d'un arrangement convenable, en cohérence avec
le contenu des vecteur ci-dessus (Eq. (7.49)), des matrices des équations d’état des modéles locaux.
Par exemple, la matrice d’état F est donnée par :

F, 0 0 0
. 0 F 0 0

0 0 F, 0
0 0 0 F,

Par convenance, on réécrit I'équation (7.48) sous la forme plus compacte :

dX(0) _ g 3+ (1)+B. df. @) g-de®) (7.50)
dt dt dr

._| B, NG
B, =| ¢ L=\
’ {B} Je 0 {fn(r)}

Toutes les inconnues apparaissent alors regroupées dans un méme vecteur de variables de

avec :

couplage.

De méme, I'équation de sortie juxtaposée résulte d’'un arrangement des équations (7.45) et de

I'équation (7.47) dans une seule équation matricielle. On I'écrit :
Y'()=HX"()+D. £ )+ D ¢(1) (7.51)
ou le vecteur 17*(1) contient dans l'ordre : les températures en face nord et en face sud de l'isolant en

haut, les températures en face nord et en face sud de I'échantillon, les températures en face nord et
en face sud de lisolant bas et la température de la sonde. Souvent on simplifie I'équation (7.51) en

éliminant les sorties correspondant aux isolants.

™" On se souviendra que pour les isolants on a supposé (voir section 7.2.3) fn (t)=0 (isolant en haut)

et fs(t) =0 (isolant en bas).
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Enfin, a partir des équations dans le tableau 7.7, on obtient 'équation de couplage juxtaposée.

On I'écrit :
M X () +N. £ ()+N @ ()=0 (7.52)
Les matrices M, N, et N” résultent de I'arrangement des équations du tableau 7.7 en

cohérence avec le contenu des vecteurs )?*(t) et fc*(t) (voir eq. (7.49)). Les dimensions de ces

matrices sont respectivement (4n, +2)xn, (4n, +2)x(4n, +2) et (4n, +2)x1, ou n représente le

nombre d’état modaux.

La résolution des équations de couplage conduit a écrire :

£0)=—-(N)'IMX () +N" 9(t)] (7.53)

L’inversibilité de la matrice Nz a éteé étudiée et prouvée dans [105] et [107].
Enfin, 'étape de synthése aboutit au modéle global recherché. Il est obtenu en reportant

I'expression (7.53) dans les équations d’état (7.50) et de sortie (7.51) juxtaposées. On écrit :

dx (1)

—F ¥ ()+B 920
di di

- (7.54)
YO =HX()+D (1)

avec :

F—[I+B,(N,)'M']"'F’

B —[1+B,(N,)'M']"'[B"-B(N,)'N] X(0)« X(0)

H«H -D.(N))"'M" ° Y1) <Y (1)

D«D -D;(N,)"'N’

Les propriétés de la matrice [I+B,(N.)"'M'] ont été étudiées dans [105] et son inversibilité
a été prouvée. Nous rappelons que pour des sollicitations (densité de flux ¢) de type échelon et un

état initial nul, la solution de I'équation (7.54) est :

Y(©)=[D+He"'Blo(r) (7.55)

7.3.6. Récapitulatif des avantages de Ila démarche de
modélisation adoptée

Les avantages majeurs de la démarche de modélisation adoptée sont en rapport avec la
parcimonie et la réduction des temps de calcul. Elles découlent de :

— la représentation modale du probléme, qui permet en général de réduire fortement la

dimension (degrés de liberté) des systémes d’équations différentielles ordinaires (équations
d’état) a intégrer. Nous n’avons pas exploré exhaustivement le potentiel de la méthode a cet
égard. Cependant, les figures 7.2 et 7.3 laissent entrevoir sa puissance. On y a représenté la
réponse thermique d’un dispositif de type disque chaud calculée avec deux modéles modaux

de dimensions (nombre d’éléments propres) 1005 et 100 respectivement. La figure 7.2
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contient les évolutions thermiques simulées sur quatre points d’observation : au centre des
faces nord et sud de I'échantillon, sur la face sud de I'échantillon a » =0.6R et sur la sonde.
Dans la figure 7.3 sont représentés les écarts entre les simulations réalisées avec le modéle a
1005 éléments propres et les simulations issues du modele a 100 éléments. Les dimensions
et les propriétés thermiques du dispositif considéré, ainsi que la puissance de chauffage
appliquée, sont décrites dans la section 7.5.1, Tableau 7.8 (échantillon n2a).

la simplicité de la géométrie du dispositif, qui permet de calculer analytiquement les éléments

de la base modale. Seule la discrétisation spatiale des frontiéres de couplage est requise.

la structuration de la démarche, qui permet de réduire au maximum les calculs a réaliser lors

des analyses de sensibilité paramétrique ou de l'identification de paramétres. Ainsi, pour un
probléme donné ou les dimensions (R, R, et épaisseur des couches) du dispositif ont été
fixées :

o L’étape n“1 (section 7.3.1), la plus colteuse en temps de calcul, ne se fait qu’une fois.

Méme quand les dimensions du dispositif changent on peut garder les valeurs de &, ,
u,, 1/N(x,) et 1/N(u,) calculées. Seules des variations trés importantes des

nombres de Biot Bi, Bin ou Bis justifieraient de repasser par cette étape.

o L’étape n?22 (section 7.3.2) doit se répéter en partie quand on change la valeur de
g’ =/, /A, . Dabord, on notera que ces changements ne concernent que le modéle
de I'échantillon (les isolants sont, en général, isotropes). Ensuite, on rappelle que les
fonctions propres (¥ et ¢) sont indépendantes de £?. Seules les fonctions

I(z=0,L) et I,(z=0,L) doivent alors étre recalculées.

o L’étape nT (section 7.3.3) de construction des mo déles locaux doit se refaire quand
on change les paramétres thermiques des matériaux. Ceci est trés rarement le cas
pour les modéles des isolants. Seul le modéle de I'échantillon et celui de la sonde
sont concernés.

o L’étape n%4 (section 7.3.4) de génération des équations de couplage est a refaire a
chaque fois que I'on repasse par une des étapes ci-dessus. Elle serait également a
refaire quand on modifie les résistances de contact entre les éléments du dispositif.

o Enfin, I'étape n% est toujours un passage obligé. Cependant, elle n’exige que la

manipulation de matrices de dimensions assez réduites.
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Température (T)

© w0 @ & 10 @ w0
Temps (s)

Figure 7.2 : Réponse thermique d’un dispositif de  Figure 7.3 : Ecarts entre les réponses thermiques
type disque chaud calculée avec un modeéle a calculées avec le modele a 1005 éléments
1005 éléments propres (en rouge) et avec un propres et le modele a 100 éléments propres : ar

modeéle a 100 éléments propres (en bleu). (face nord), av (face sud), sd (sonde).

7.4. Analyse du dispositif de type plan chaud

Cette section est dédiée a I'étude du dispositif de type plan chaud dans une optique de
caractérisation thermique de matériaux. Le modéle de dispositif décrit préalablement est ici utilisé pour
émuler des expériences et réaliser des analyses de sensibilité « ad hoc ».

Les seuls points d’observation retenus sont: a) la température en face arriere de

léchantillon, 7, ; b) la température en face avant de I'’échantillon, T,

av

et c) la température a
linterface entre la sonde et lisolant en bas du dispositif, que nous désignerons température de la

sonde T, par la suite. Les paramétres thermiques caractérisant les transferts dans le dispositif sont :
— Les propriétés thermiques de I'échantillon: pc, (capacité thermique), A, (conductivité

thermique dans la direction Oz ) et A (conductivité thermique dans la direction OF ).

— Les propriétés thermiques (conductivité et capacité thermiques) des isolants.
— Trois coefficients d’échanges convecitifs : le coefficient d’échanges entre I'air et la face nord

du dispositif (4, ), le coefficient d’échanges latéraux (/) et celui d’échanges entre I'air et la
face sud du dispositif ( 4, ).

— La capacité thermique de la sonde (mc ) et la résistance thermique de contact entre la sonde
et I'échantillon (R, ).

— Les résistances thermiques de contact entre la sonde et I'isolant en bas et entre I'échantillon

et I'isolant en haut (notées R, par la suite).

7.4.1. Les échantillons étudiés et les propriétés thermiques des
éléments fixes du dispositif

Les échantillons que nous allons étudier sont décrits dans le tableau 7.8. Il s’agit des mémes

échantillons qui ont été utilisés dans la section 6.3.4 pour étudier les dispositifs de type plan chaud
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idéalisés. Nous rappelons que les dimensions des échantillons, ainsi que la puissance de la sonde

chauffante, on été déterminés pour que la température en face arriere des échantillons soit de 7C

(TL* =7°C) en fin de expeérience (7, =200s), avec une différence de températures entre les faces

avant et arriére de 3C ( AT =3°C). Les valeurs des rayons ont été fixées de fagon a rendre

I'évolution thermique des échantillons insensible aux échanges convectifs latéraux.

A, A, pc,
Echantillon R R L (m) R (m) P (W)
(Wm™K") | (Wm™.K") | (Jm>K")

n°1 1.2 1.2 1.27 10° 0.0120 0.0238 1.08
n2a 2.0 18.5 1.57 10° 0.0138 0.0841 19.25
n2b 18.5 2.0 1.57.10° 0.0420 0.0276 6.31
n3a 4.5 32.0 1.5510° 0.0208 0.1113 50.18
n3a 32.0 4.5 1.5510° 0.0556 0.0413 18.47

Tableau 7.8 : Description des échantillons étudiés.

Les isolants en haut et en bas du dispositif sont supposés identiques, avec 3 cm d’épaisseur

et des valeurs de conductivité et de capacité thermiques de 0.03W.m' . K™" et 4.08x10* Jm™> K"

respectivement. Les valeurs adoptées pour les coefficients d’échanges convectifs entre l'air et le
dispositif sont: h=0 et h, =h, =4W.m*K™'. On a supposé que la sonde chauffante est une
sonde commerciale en Kapton avec mc=640.J.m>.K . Les résistances thermiques de contact R,
qui n‘ont pas d’influence significative sur la réponse thermique du dispositif aux points d’observation,
ont été fixées a R, =107 K.m> W™,

Quant & la valeur de R. (résistance de contact sonde — échantillon), deux scenarii distinct
seront considérés : a) R, faible ; b) R. forte. Comme montré dans la figure 7.4, la limite entre R,
faible (domaine 1 dans la figure) ou forte (domaine 2) est fonction de la conductivité thermique A. de

I'échantillon. Le domaine de faibles résistances de contact (domaine 1) a été défini comme celui des

valeurs de R, telles que (4, —4.)/4, <0.05, ou 4, est la conductivité thermique équivalente du

systéme sonde — échantillon. Elle est donnée par :

L L
—=R. +— avec L, =L +épaisseur sonde = L
Ay A

Pour établir la figure 7.4 on a utilisé les valeurs de 4. et L dans le tableau 8.
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Figure 7.4 : Définition des domaines de faibles (1) et fortes (2) résistances de contact entre I'échantillon
et la sonde.

7.4.2. Trait caractéristiques de la réponse thermique du
dispositif
Vu que les conditions expérimentales ont été fixées de maniére a ce que tous les échantillons

suivent une méme évolution thermique aux temps longs, nous ne montrerons par la suite que les
résultats relatifs a I'échantillon 2a (4. =18.5W.m™' K™").

La figure 7.5 montre alors I'évolution thermique du dispositif (7., 7, et T,,) obtenue pour

ar’

cet échantillon. Elle a été calculée avec une résistance thermique de contact forte entre I'échantillon et
la sonde (R.= 6.25x10* K.m* W™ ). Dans la figure 6, nous avons représenté les dérivées par

rapport au temps des températures 7, T et T ,6. De 'examen de ces deux figures on peut

conclure que :

— La méthode proposée dans la section 6.3.4 pour guider le choix des conditions
expérimentales est transposable au cas des dispositifs réels. En effet, on retrouve bien une
température en face arriere de I'’échantillon de I'ordre de 7C en fin d’expérience et une
différence de température entre les faces avant et arriere de 3T environ comme souhaité.

— Lallure des thermogrammes est semblable a celle des dispositifs idéalisés. Notamment, on
constate qu’aux temps longs le dispositif évolue a la méme vitesse sur tous les points
d’observation. Par ailleurs, la figure 7.6 montre que cette vitesse d’échauffement est
constante.

Les mémes types de constats ont été réalisés sur 'ensemble des échantillons testés. Tout porte a

penser que I'évolution du dispositif réel puisse s’approcher de celle d’un dispositif idéalisé équivalent.

Le tableau 7.9 vient appuyer cette thése. On y trouve les valeurs des paramétres thermiques pc, et
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A, de I'échantillon n2a estimées en utilisant une de s équations (6.30) du chapitre 6 sur les données

fournies par I'expérience simulée. Il s’agit de I'équation établissant I'évolution thermique en face

arriére de I'échantillon (temps longs) dans un dispositif idéal :

T =T  (Li=——2L, ¢,

ou @ représente la densité de flux d’énergie dégagée par la sonde. On remarque que la pente de

cette droite détermine la capacité thermique de I'échantillon, tandis que la constante permet d’accéder
a la valeur de la conductivité thermique. Les résultats obtenus en dispositif réel (tableau 7.9) montrent

que l'on arrive a retrouver les propriétés thermiques de I'échantillon avec un biais inférieur & 3%. Ces

écarts sont notamment dus a l'erreur sur la valeur de @ renseignée pour déterminer /12 et pc,.

Nous rappelons qu’en dispositif réel (isolation imparfaite) la densité de flux dégagée par la sonde et

celle qui traverse I'échantillon différent. En s’affranchissant de la connaissance de ¢, on arrive a

déterminer la diffusivité thermique de I'échantillon (pente de la droite / constante de la droite) avec un
écart inférieur a 1,5%. Dans les travaux de Bastian (cf. [108]) il est signalé que I'approximation ci-
dessus serait valable tant que le rapport « effusivité de isolant / effusivité de I'échantillon » reste
inférieur a 0.02.

T, (=0)
O3ff —————————— - - - - T, (=0) |
T, (=0)

0.25

o
N

0.15

dT/dt (Tls)

Température ("C)

<]
g

006 - - e o -

. . . . . . . .
u] 20 40 B0 80 100 120 140 160 180 200
Temps (s)

Figure 7.5 : Evolution en temps des
températures aux points d’observation.

Figure 7.6 : Vitesse d’échauffement (dérivées des
températures par rapport au temps) des points

d’observation.
e x10° | A ) o, x107° .
R (Km*W™) Per Ecarts (%) S| Ecarts (%) L Ecarts (%)
(Jm> K" (W.m™—.K") (m*s7")
6.25x 10° 1.595 1.6 19.09 3.1 1.196 1.5
6.25x 10™ 1.599 1.8 18.74 1.3 1.171 0.6

Tableau 7.9 : Valeurs estimées des paramétres p c, et A, de I'échantillon n2a.
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7.4.3. Analyse de sensibilité paramétrique
Comme pour les dispositifs idéaux, nous avons réalisé des analyses de sensibilité paramétrique
sur 'ensemble des expériences (donc des échantillons) simulées. Nous illustrons les résultats obtenus
a partir des résultats correspondant a I'échantillon n2a ( 4, =18.5 Wm™ K™ ). Les figures 7.7 et 7.8
montrent de haut en bas:

— Les sensibilités réduites des température 7, (face arriére de I'’échantillon), 7, (face avant de
I'échantillon) et T, (sonde) aux paramétres ayant une influence perceptible sur la réponse
thermique du dispositif (pc,, 4., mc et R,).

- Les sensibilités réduites des dérivées dT,, /dt, dT,, /dt et dT,/di aux paramétres pc,,

A

71

mc et R,.

— Les sensibilités réduites des différences de températures 7, -7, et T,,—T, par rapport
aux paramétres pc,, A, mc et R,.

La figure 7.7 correspond a des expériences simulées avec une forte résistance thermique de

contact entre I'échantillon et la sonde (R, =6.25x107° K.m* W™"), tandis que la figure 7.8 est issue

des expériences simulées avec une faible résistance de contact (R, =6.25x107K.m*Ww™).
L’examen de ces figures montre que :

— Aux temps courts, les parametres pc, et A, sont fortement corrélés. Ce constat est fait
indépendamment du point d’'observation et de la variable étudiée (température, dérivée par
rapport au temps ou différence de température). Seules l'effusivité et/ou la diffusivité
thermiques de I'échantillon seraient identifiables sur ces plages de temps.

— Par contre aux temps longs, la décorrélation entre ces deux paramétres est significative. Par

ailleurs, comme pour les dispositifs idéalisés, les dérivées par rapport au temps des

températures aux points d’observation ne sont sensibles qu'a p ¢, , tandis que les différences
de températures 7, -7, et T, —T, ne réagissent qu'aux perturbations sur A_ (aussia R,
pour Tvd - Tar )

— L’observation sur linterface « sonde — isolant en bas » est moins intéressante que les
observations en face avant et/ou face arriére de I'échantillon, car la corrélation entre A, et R,

est parfaite aux temps longs.

Les faces arriére ou avant de I'’échantillon apparaissent alors comme étant des lieux préférables

pour I'observation. L’estimation des paramétres thermiques pc, et A, semble envisageable aussi

bien & partir des mesures de 7, (face arriére de 'échantillon), qu’'a partir des mesures de T, (face

avant de I'échantillon).
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Figure 7.7a : Courbes de sensibilité réduite des températures T, (a gauche), T,
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7.5. Analyse du dispositif de type disque chaud

L'objectif de cette section est d’étudier la possibilité d’estimer A, 4. et p ¢, en dispositif réel

de type disque chaud. Le modéle de dispositif décrit dans la section 7.3 est ici utilisé pour émuler des

expériences et réaliser des analyses de sensibilité paramétriques. Comme pour le dispositif de type

plan chaud, les points d’'observation retenus sont : a) la température en face arriére centre (» =0) de

I’échantillon,

T, ; b) la température en face avant centre de I'échantillon, 7,

av
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face arriére centre de la sonde T,, (température de la sonde par la suite). Les paramétres thermiques

caractérisant les transferts dans le dispositif sont les mémes que ceux listés en introduction de la

section précédente.

7.5.1. Les échantillons étudiés et les propriétés thermiques des
éléments fixes du dispositif

Les échantillons que nous allons étudier sont décrits dans le tableau 7.10. Il s’agit des mémes
échantillons que ceux utilisés dans la section 6.4.4 pour étudier les dispositifs de type disque chaud
idéalisés. Nous rappelons que les dimensions des échantillons, ainsi que la puissance de la sonde

chauffante, ont été déterminées pour que la température en face arriére des échantillons soit de 7C

(TL* =7°C) en fin de expeérience (7, =160s), avec une différence de température entre les faces

avant et arriére de 3C ( AT" =3°C). Le rapport entre le rayon de la sonde et celui de I'échantillon est

dans touslescas R,/R=0.6.

i c,x10° A A,
inuen | o | vy | ey | Fo0 | Rom | P00
(Jm>K") (Wm— K ) | (Wm K")
n°1 1.27 1.2 1.2 0.0073 0.0146 0.25
a 2 18.5 0.0085 0.05 4.46
n°2 1.57
b 18.5 2 0.0258 0.0169 1.47
a 4.5 32 0.0128 0.0683 11.66
n°3 1.55
b 32 4,5 0.0341 0.0256 4.37

Tableau 7.10 : Description des échantillons étudiés.

Comme dans la section précédente, les isolants en haut et en bas du dispositif sont supposés

identiques, avec 2cm d'épaisseur et des valeurs de conductivité et de capacité thermiques de
0.03W.m' K™ et 4.08x10* J.m™.K™' respectivement. Les valeurs adoptées pour les coefficients
d’échanges convectifs entre I'air et le dispositif sont: 7=5W.m™> K™ et h,=h, =4W.m>K™". On
a supposé également que la capacité thermique de la sonde est mc =640 Jm K" Les résistances
thermiques de contact R,, qui n'ont pas d'influence significative sur la réponse thermique du
dispositif, ont été fixées a R, =6.25x107° K.m* W™ . Quant & la valeur de R, (résistance de contact

sonde — échantillon), les deux mémes scenarii (R, faible ; R, forte) que pour le plan chaud ont été

retenus (voir figure 7.4).
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7.5.2. Traits caractéristiques de la réponse thermique du
dispositif
La méthode adoptée pour décider des conditions expérimentales est telle que tous les

échantillons suivront des évolutions thermiques semblables (au moins aux temps longs). Comme

auparavant, il suffira donc de montrer les résultats obtenus pour un de ces échantillons.
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Figure 7.9 : Evolution en temps des Figure 7.10 : Vitesse d’échauffement (dérivées des
températures aux points d’observation. températures par rapport au temps) des points

d’observation.
La figure 7.9 montre I'évolution thermique du dispositif (7., 7,,(r=0), T, (r=0.6R) et T,;)

calculée pour I'échantillon n22a avec une résistanc e thermique de contact forte entre I'échantillon et la
sonde (R, =6.25x10"*K.m>W™"). Dans la figure 7.10, nous avons représenté les dérivées par

rapport au temps des températures observées. De I'examen de ces deux figures on peut conclure
que:

— La méthode proposée dans la section 6.4.4 pour guider le choix des conditions
expérimentales est transposable au cas des dispositifs réels. Comme souhaité, on retrouve
bien en fin d’expérience une température en face arriére de I'échantillon de 'ordre de 7T et
une différence de température entre les faces avant et arriere de 3T environ.

— L’allure des thermogrammes est semblable a celle des dispositifs idéalisés. On constate
qu’aux temps longs le dispositif évolue a la méme vitesse sur tous les points d’observation.
Cependant, la figure 7.70 montre que cette fois-ci la vitesse d’échauffement n’est plus
constante.

Les mémes types de constats ont été établis sur 'ensemble des échantillons testés. On remarquera
que l'évolution du dispositif disque chaud réel serait plus difficilement approchable par celle d’'un

dispositif idéalisé équivalent que dans le cas du plan chaud.

7.5.3. Analyse de sensibilité paramétrique

Comme pour les dispositifs idéaux, nous avons réalisé des analyses de sensibilité paramétrique
sur 'ensemble des expériences (donc échantillons) simulées. Nous retenons I'échantillon n2a pour

illustrer les résultats. Les figures 7.71 et 7.12 montrent de haut en bas:
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— Les sensibilités réduites des températures 7, (face arriére centre de I'échantillon), 7, (face
avant centre de I'échantillon) et T,, (sonde) aux paramétres ayant une influence perceptible
sur la réponse thermique du dispositif (pcp, A, A., mc et R)), ainsi quau coefficient

d’échanges convectifs latéraux (/).

— Les sensibilités reduites des dérivées dT,, /dt, dT,, /dt et dT,/di aux paramétres pc,,
A, A, mc, R eth.

— Les sensibilités réduites des différences de température 7,, -7, et T., —T, aux paramétres

pc,, A, A, mc, R eth.

La figure 7.11 correspond a des expériences simulées avec une forte résistance thermique de
contact entre I'échantillon et la sonde (R, = 6.25x107 K.m* W), tandis que la figure 7.12 est issue
des expériences simulées avec R, = 6.25x107° K.m*> W™". Elles montrent que :

— Aux temps courts, les paramétres pc, et A, sont fortement corrélés entre eux. Ceci étant

vrai indépendamment du point d’observation et de la variable étudiée (température, dérivée

par rapport au temps ou différence de température). Par ailleurs, ces deux paramétres

montrent des corrélations significatives avec (mc ) et R, quand on observe en face avant de

I'échantillon ou sur la sonde. Par contre, quel que soit le point d’observation, 4. semble
décorrélée du reste des parameétres.

— Aux temps longs, c’est pc, le seul paramétre décorrélé du reste, tandis qu'une corrélation

parfaite apparait entre A et A  (aussi avec R. pour les observations en face avant de
I'échantillon et sur la sonde). Comme pour les dispositifs idéalisés, les dérivées par rapport au

temps des températures ne sont sensibles qu'a pc,, tandis que les différences de

température 7, -7, et T,,—T, ne réagissentqu’aux perturbations sur 4. et R..

— Le seul point d’observation insensible a la résistance de contact R est le point en face arriére
centre de I'échantillon.

L’estimation des parameétres thermiques pc,, A, et A semble donc envisageable a partir des

seules mesures de T, (face arriére de I'échantillon). L’analyse des données aux temps longs

permettrait d’identifier pc,, tandis que les observations aux temps courts donneraient accés aux

valeursde A, et A, .
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Figure 7.11a : Courbes de sensibilité réduite des températures T,, (a gauche), T,, (centre) et
T,, (droite) aux parameétres pc,, 4., 4., mc, R, et h.
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Figure 7.11b : Courbes de sensibilité réduite des dérivées dT,,/dt (a gauche), dT,, /dt (centre) et
dT, /dt (droite) aux parametres pc,, 4., A., mc, R, et h.
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Figure 7.11c : Courbes de sensibilité réduite des différences de température T,, —T,, (a gauche) et
T,y — T, (droite) aux parametres pc,, 4., A,, mc, R, et h.
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Figure 7.12a : Courbes de sensibilité réduite des températures T,, (a gauche), T,
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dT, /dt (droite) aux paramétres pc,, A, A., mc, R et h.
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7.6. Conclusion

Nous avons proposé une démarche de modélisation des dispositifs réels de type plan chaud et

disque chaud qui s’adapte particulierement bien a l'usage ultérieur que I'on fera de ces modéles

(analyse de sensibilité et identification de paramétres). Son intérét réside dans les possibilités de

réduction de temps de calcul qu’elle offre. Elles sont apportées par :

— Le choix de la représentation modale du probléme, qui permet de réduire fortement la

dimension (degrés de liberté) des systémes d’équations différentielles ordinaires a intégrer.
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La simplicité de la géométrie du dispositif, qui permet de calculer analytiquement les éléments

de la base modale. Seule la discrétisation spatiale des frontiéres de couplage est requise.

La structuration de la démarche de modélisation, qui réduit au maximum les calculs a réaliser

lors des analyses de sensibilité paramétrique ou de I'identification de paramétres.

L’exploitation de ces modéles dans le but d’analyser le comportement de dispositifs réels a mis en

évidence que :

Les méthodes proposées dans le chapitre 6 (dispositifs idéalisés) pour guider le choix des
conditions expérimentales sont transposables aux cas des dispositifs réels.

Pour les dispositifs de type plan chaud, la possibilité d’estimer les paramétres thermiques
pc, et A, a partir des mesures de température en face arriére (ou avant) de I'’échantillon, en
n’exploitant que les informations aux temps longs, se confirme.

Pour les dispositif de type disque chaud, I'estimation des parameétres thermiques pc,, A, et

A, semble envisageable a partir des mesures de la température en face arriere de

I'échantillon. 1l semble également, qu’en utilisant des mesures en face avant et arriére on

puisse se limiter a exploiter les observations aux temps longs.
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Chapitre 8: Stratégies d’estimation des

propriétés thermiques et applications

Nous arrivons enfin au coeur de nos préoccupations : l'estimation des propriétés
thermiques de matériaux a l'aide de dispositifs de type plan chaud ou disque chaud.

Dans la premiere section, nous présentons les stratégies d’estimation qui ont été
proposées a l'issue des observations du comportement thermique des dispositifs réels et des
résultats des analyses de sensibilité correspondant. Elle comporte également la description de
la procédure de validation qui sera appliquée par la suite.

La deuxieme section montre la pertinence des stratégies d’estimation définies pour les
dispositifs de type plan chaud, tandis que la troisieme est dédiée aux dispositifs de type
disque chaud. Des tests de robustesse des estimations aux bruits de mesure, ainsi que des
évaluations des biais introduits par la méconnaissance des paramétres de la sonde, ont été
réalisés dans les deux cas.

La derniére section illustre le bien fondé de nos développements. Elle contient
quelques exemples d’application des méthodes d’estimation proposées a la caractérisation

thermique des matériaux « standards » et des matériaux composites graphite/sel.
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8.1. Description des stratégies d’estimation et de la

procédure de validation

Nous décrivons ici les stratégies d’estimation que nous proposons. La premiére partie est
dédiée aux dispositifs de type plan chaud, tandis que la deuxiéme s’occupe des dispositifs de type
disque chaud. La derniére partie présente la procédure de validation des stratégies qui sera adoptée

par la suite.

En suivant la nomenclature des chapitres précédents, on note pc,, A et A la capacité

thermique de I'échantillon et ses conductivités thermiques dans les directions Or et Oz . De la méme

maniére, T

ar?

T, et T, désignent, respectivement les températures en face arriére de I'échantillon,
en face avant de I'échantillon et en face arriére de la sonde. Les paramétres caractérisant la sonde
chauffante sont notés : R, (résistance thermique de contact entre la sonde et I'échantillon) et (mc)

(capacité thermique).

8.1.1. Description des stratégies d’estimation pour les
dispositifs de type plan chaud

Pour définir ces stratégies nous nous sommes fortement inspirés des résultats des analyses de
comportement thermique et de sensibilité paramétrique réalisées dans les chapitres précédents. Nous
résumons ici les remarques principales :

a) L’allure de la réponse thermique d’'un dispositif de type plan chaud réel est tout a fait
semblable a celle des dispositifs idéalisés équivalents. Notamment, on constate qu’aux temps
longs la vitesse d’échauffement du dispositif est constante et indépendante du point
d’observation.

b) L’observation en face arriére de I'échantillon est celle qui permet de s’affranchir au mieux de

l'influence des parametres de la sonde sur les mesures. A I'opposé, la mesure en face arriére

de la sonde est fortement sensible aux perturbations des parameétres R. et (mc).
c) Aux temps longs, les dérivées par rapport au temps des températures 7, et 7, ne sont

sensibles qu'a pc,, tandis que leur différence 7, —T, ne réagit qu'aux perturbations sur

A, . Ces deux paramétres sont décorrélés en tout point d’observation aux temps longs.

De ces remarques découlent: 1) un choix de points d'observation ; 2) une méthode simple pour

initialiser la valeur des paramétres recherchés: pc, et A, ; et 3) deux stratégies distinctes

d’estimation en fonction du nombre de points d’observation disponibles.
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Choix des points d’observation

Compte tenu de la remarque b), nous écartons la possibilité d’effectuer des estimations a
partir de I'observation de T,,. On supposera que la mesure de température en face arriére 7, est
toujours disponible. Par contre, la mesure de la température en face avant 7, de I'échantillon’, bien
plus délicate a relever, peut faire défaut.

Nous rappelons que la mesure de T, se fait a 'interface entre deux milieux (échantillon —

isolant) dont les effusivités thermiques sont trés différentes. L’effusivité de I'échantillon étant bien plus

importante que celle de l'isolant, il imposera la température a l'interface. Il n’est donc pas irraisonnable
de supposer qu'un thermocouple placé a cet endroit mesure la température 7, recherchée. Par

contre, en face avant le rapport d’effusivités entre I'échantillon et la sonde n’est pas (en général)

suffisant pour accepter une telle hypothése.

Initialisation des valeurs des parameétres

De l'observation a) découle une méthode simple d'initialisation des valeurs de pc, et A .
Elle consiste a se placer aux temps longs et a effectuer une simple régression linéaire sur les
observations en face arriére (voire en face avant). L’expression :

loL
T,=T__ (L1t)= ——¢—+Lt @ = densité de flux d’énergie dégagée par la sonde
6 4, pc,L

correspondant a I'évolution du dispositif idéalisé aux temps longs, montre que la pente de la droite de

régression permet une premiére estimation de pc,; tandis que la constante donne accés a une

et A

premiére estimation de A_. On notera pc i |€s valeurs de la capacité et de la conductivité

pini
thermiques ainsi déterminées. Pour s’affranchir de la méconnaissance de ¢ en dispositif réel, il est

=41

z ini

également souhaitable de garder la valeur o

+ ini /pc,,, de diffusivite thermique, dont le biais
sera moindre.

La plage des temps longs est facilement décelable a partir de I'examen visuel des
observations. Elle commence quand I'évolution de la température aux points d’observation devient

linéaire.

Stratégies d’estimation

En fonction des observations disponibles, deux stratégies distinctes d’estimation sont ensuite

envisageables. Elles découlent des remarques a) et c) et n’exploitent que les observations aux temps

longs. Aussi, elles se déroulent en deux étapes : la premiére permet I'estimation de pc,, tandis que

la deuxiéme fournit 'estimation de A4, .

' On notera que dans la littérature on désigne souvent « température face avant », la température en
face arriere de la sonde. Avec le terme «face avant» nous faisons toujours référence a la

température relevée par un capteur collé en face arriére de I'échantillon.
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Stratégie 1T : Elle est définie en supposant qu’on ne dispose que des observations en face arriére de

I'échantillon’. On procédera comme suit :

1)

2)

3)

On estime d'abord p ¢, en cherchant le zéro de la fonction :

fzﬁexp _ﬁmod
ﬂexp est la pente de la réponse thermique aux temps longs mesurée en face arriére de

I'échantillon, tandis que .., estla pente de la réponse thermique simulée a I'aide du modéle

de transferts. L’algorithme utilisé est un algorithme standard de recherche par intervalles des

points de changement de signe de la fonction f . On initialise la recherche a pc et on

pini
note pc, le résultat de celle-ci.

On actualise ensuite la valeur initiale de la conductivité thermique: 4., =¢,,,0c,. Nous

Z ini

est toujours inférieur au biais de la valeur de A_, . issue de la

rappelons que le biais sur «_,, 7 ini

premiére étape d’initialisation.

On passe enfin a I'estimation de A.. Pour ce faire, on cherche le zéro de la fonction :
f = Cexp ~ Crmod

c est la constante de la droite de régression calculée a partir des mesures de la

exp
température en face arriére de I'échantillon ; tandis que ¢, , est la constante obtenue & partir
de la réponse thermique simulée a I'aide du modéle de transferts. On initialise la recherche a

A

Z ini

et on note A le résultat de celle-ci.

Stratéqgie 2T : Cette deuxiéme stratégie est définie en supposant qu’on dispose des mesures en face

avant et arriére de I'échantillon. Elle ne differe de la stratégie précédente que dans I'étape 3). On a

remarqué dans les études de sensibilité du chapitre précédent, que la différence de températures

T, —T, auxtemps longs nest sensible qu’aux variations de A.. Par conséquent, 'estimation de A,

se fait maintenant en cherchant le zéro de la fonction :

f=AT

ou AT

exp

AT mod

exp

est la valeur moyenne des différences T, — 7, mesurées aux temps longs ; tandis que

AT, .4 représente la différence T, —T, calculée a partir du modéle de transferts. Comme

mo

auparavant, on initialise la recherche a A

et on note A, le résultat de celle-ci.

z ini

" on pourrait également I'appliquer aux observations en face avant. Cependant, comme déja dit, la

mesure de T, est souvent délicate et fait défaut.
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8.1.2. Description des stratégies d’estimation pour les
dispositifs de type disque chaud

et A a partir des dispositifs de type disque

9

Pour définir la stratégie d'estimation de pc,, A

chaud, les remarques suivantes ont été prises en compte :

a) L’allure de la réponse thermique d’'un dispositif de type plan chaud réel est semblable a celle
des dispositifs idéalisés. Aux temps longs, la vitesse d’échauffement est la méme en tout point
du dispositif. Par contre, elle diminue Iégérement au cours du temps.

b) L’observation en face arriére de I'échantillon est celle qui permet de s’affranchir au mieux de

l'influence des parameétres de la sonde. A I'opposé, la mesure en face arriére de la sonde est
fortement sensible aux variations des paramétres R. et (mc). Quant a la température en face
avant, elle ne montre qu’une sensibilité modérée a ces deux paramétres.

c) Aux temps longs, les dérivées par rapport au temps des températures 7,. et 7, ne sont

sensibles qua pc,. Leur différence T, —T, réagit fortement aux perturbations de A, et

ar
plus modérément aux variations de R, les deux paramétres montrant une corrélation
parfaite.
d) Aux temps courts, la décorrélation entre les conductivités thermiques A, et A est
significative pour les observations en face arriere de I'’échantillon.
On voit apparaitre a nouveaux la face arriere de I'échantillon comme étant un lieu privilégié

d’observation, sur lequel nous bétirons I'estimation. Comme nous le verrons plus tard, la mesure en

face avant (méme si de moindre qualité) peut aider a l'initialisation des paramétres recherchés. Par
conséquent, nous partons sur un schéma qui suppose l'observationde 7, et T, .

Contrairement aux dispositifs de type plan chaud, on ne pourra pas se contenter de travailler
aux temps longs car les effets de la conductivité thermique A, n’apparaissent qu’aux temps courts.

Ainsi, il sera dangereux de rester a la différence 7, —7, aux temps longs pour estimer A, . En effet,

cette fois-ci, T

av

—T, estégalement sensible a R.. Enfin, la vitesse d’échauffement du dispositif aux

temps long n’étant plus constante, les algorithmes de recherche de zéros seront exclus.

La stratégie d’estimation proposée se déroulera en trois étapes : a) filtrage des mesures ; b)

initialisation des parameétres ; c) estimationde pc,, 4, et 4_.

Filtrage des mesures

Nous avons constaté en pratique une sensibilité des estimations aux bruits de mesure bien
plus importante que pour les dispositifs de type plan chaud. C’est la raison pour laquelle nous
proposons une premiere étape de filtrage. En réalité, elle n’est pas nécessaire tant que I'écart type du
bruit de mesure reste inférieur a 0.05T environ. A utrement dit, pour des mesures de température a
+0.1C.
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Des filtres simples, de type « moyenne mobile », se sont avérés suffisamment efficaces. Nous

rappelons leur principe. On suppose des mesures réalisées avec un pas de temps d’échantillonnage
At constant. On note s; la valeur du signal s() enregistrée a l'instant 1 =iAr et on désigne 5, sa

valeur aprés filtrage. Elle est donnée par :

1 i+n/2

=137,
n i-n/2

Le paramétre n du filtre est choisi de maniére différente aux temps longs et aux temps courts. Aux

temps longs, ou 'on estimera p ¢, en profitant du fait que dT,, /dt n'est sensible qu'a ce paramétre

dans ces plages de temps, les faits suivants ont été pris en compte pour décider de la valeur de n.

Pour des bruits de mesure dont I'écart type est o, I'écart type de la dérivé numérique de s(¢) par

rapport au temps et I'écart type de s; sont donnés par :

V2 o

O-érivéez_o- O-l rée — [
de At Silt \/;
respectivement. On voit que la dérivation amplifie le bruit de mesure, tandis que le filtre le réduit.

L’écart type des dérivées numériques apres filtrage sera :

o _ O-dérivée _ 2 o
dérivée, filtrée — - 2
\n Atn

Le parametre n est alors choisi pour que O ;. e = O - Il €st donc égal a I'entier impair le

plus proche de n= 2/At* . On notera que, dans cette plage de temps ou le systéme suit une évolution
thermique presque linéaire, le risque de biaiser les informations que I'on souhaite extraire est presque
nul ; sauf, bien sdr, pour les n/2 premiéres et n/2 derniéres mesures qu’il faudra écarter.

Aux temps courts, le choix de n est plus délicat et d’autres types de filtres seraient peut-étre

plus efficaces. Néanmoins, on a constaté en pratique qu’un choix de »n sept/six fois environ plus petit
que celui des temps longs aboutissait & un compromis biais/bruit convenable.

Dans les figures 8.1 et 8.2 nous montrons un exemple de filtrage. Les réponses thermiques en
face avant et arriere de I'échantillon ont été simulées a l'aide d’'un modéle de transfert, puis bruitées.
Le pas de temps d’échantillonnage est Ar=0.1s et I'écart type du bruit de mesure adopté est

0 =0.255°C . Ceci correspond a des observations de trés mauvaise qualité, avec des températures

mesurées a 10.5C. La valeur du paramétre »n des filtres est alors: n =201 et

temps longs

n =33. La figure 8.1 contient I'évolution thermique du dispositif (face avant et face arriére de

temps courts

I'échantillon) avant et aprés bruitage. La figure 8.2 permet de comparer les résultats des filtres

appliqués aux signaux bruités avec les simulations/mesures avant bruitage.
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Température (T)
Température (T)

Figure 8.1 : Evolution de la température en faces avant Figure 8.2 : Evolution de la température en faces
et arriere d’un échantillon : non bruitée (bleu) et bruitée avant et arriere d’un échantillon : mesure non bruitée
(rouge). (bleu) et mesure bruitée et filtrée (rouge).

Initialisation des parameétres

L’initialisation des paramétres recherchés est plus délicate que pour les dispositifs de type

plan chaud car la vitesse de réchauffement du dispositif aux temps longs n’est plus constante. On
cherche les valeurs initiales de p [ A et A par minimisation du critére quadratique :

J= [mo-T,0rd+  |10-T,0r

temps longs temps longs

ou 7, et T  représentent les mesures (aprés filtrage) et far et fav les simulations réalisées & 'aide
du modele de transferts. Nous utilisons pour ce faire I'algorithme de Gauss-Newton. On amorce la

procédure en choisissant des valeurs « raisonnables » de pc,, 4. et 4..

Onnote pc A, et A, les résultats de cette étape.

pini

Estimation des paramétres

La procédure a suivre est semblable a la précédente, mais elle repose cette fois-ci sur
I'ensemble des observations (temps courts et longs) réalisées en face arriére de I'échantillon. En effet,

on cherche les valeurs de pc,, 4, et 4, qui minimisent le critére quadratique :

J = 1T, 0-T,ora

On utilise pour ce faire I'algorithme de Gauss-Newton avec pc

A

i €t A, comme valeurs

pini?

initiales des parameétres recherchés. Les valeurs des paramétres ainsi obtenues sont notées : pEp,

A et

7
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8.1.3. Procédure de validation des stratégies d’estimation

Dans les deux sections suivantes, nous allons valider les stratégies d’estimation de paramétres
décrites ci-dessus. Pour ce faire, des mesures de la réponse thermique des dispositifs étudiés seront
simulées a l'aide des modéles de transferts développés au chapitre 7. La création d’une expérience
comporte :

— le choix de 'ensemble des paramétres géométriques et thermiques du dispositif ;

— la simulation de la réponse thermique en face avant et arriere de I'échantillon a I'aide du

modéle de transferts correspondant ;
— le bruitage des simulations ci-dessus par addition d’un bruit blanc a variance o’.

Nous appellerons mesures le résultat de ces opérations. On note pc,, A et A les valeurs des

paramétres thermiques de I'échantillon utilisées pour créer 'expérience et 7, et T, les mesures en
face arriére et avant de I'échantillon.

On note également pC,, /Tr et /TZ les résultats obtenus aprés application des stratégies

d’estimation des paramétres decrites dans les sections 8.1.1 ou 8.1.2. Pareillement, on note IN‘W et

T, la réponse thermique simulée avec ce nouveau jeu de paramétres. En supposant que les

v
estimateurs des paramétres sont gaussiens et que les paramétres sont décorrélés entre eux, on

calcule la variance de ces estimateurs par :
~ 2
0(3:0-2![88%} dt 0=pC,, 4,2,
On définit les résidus comme étant la différence entre les mesures et les simulations :
e0)=T,0-T,0

eton note o, et £, I'écart type et la valeur maximale des résidus.

Le biais dans I'estimation des paramétres thermiques est mesuré par :

o-4]
biais = ’ %100 0=pc,, A, A,

Les estimations réalisées seront considérées de qualité quand :
— les résidus ont 'allure d’un bruit blanc (on pourrait ajouter un test statistique la-dessus) et que
leur variance est du méme ordre de grandeur que celle du bruit de mesure ;

— la valeur vraie des parameétres est contenue dans lintervalle de certitude a 95% des
estimateurs : 96[5—1.960'9 §+1.960'9] ;

— Tlincertitude dans les estimations reste limitée (petites valeurs de o).

184



Chapitre 8 : Stratégies d’estimation des propriétés thermiques et applications

8.2. Estimation de paramétres par la méthode de type

plan chaud

Cette section est dédiée a I'évaluation des stratégies d’estimation décrites dans la section

8.1.1. On rappelle que pour les dispositifs de type plan chaud les seuls paramétres identifiables sont

la capacité thermique p c, et la conductivité thermique A de I'échantillon.

Dans le tableau 7.8 du chapitre précédent sont décrits les conditions expérimentales (durée de
'expérience, puissance de chauffage), les paramétres thermiques propres au dispositif (propriétés
des isolants, résistances de contact et coefficients convectifs) et 'ensemble des échantillons (5 au
total) que nous allons utiliser pour nos tests.

Dans la premiére partie de cette section, nous apportons une premiéere évaluation des
stratégies 1T et 2T d’estimation. On se place dans un cadre ou les mesures effectuées sont de qualité

moyenne (+0.1C) et on suppose que les propriétés t hermiques de la sonde (mc et R_) sont connues

avec certitude.
Dans la deuxiéme partie, nous analysons l'effet du bruit de mesure sur la qualité des
estimations et nous évaluons le biais engendré par une mauvaise connaissance des paramétres de la

sonde.

8.2.1. Application des stratégies 1T et 2T sur des mesures de
qualité moyenne

Nous présentons dans les tableaux 8.1 a 8.4 les résultats de I'ensemble des estimations
réalisées. Le tableau 8.1 contient les résultats obtenus en appliquant la stratégie 1T sur des
expériences simulées en supposant R, =6.25x107" K.m* W™ (forte résistance de contact entre
I'échantillon et la sonde) ; tandis que le tableau 8.2 est issu de I'application de la stratégie 2T sur les
mémes expériences. Dans les tableaux 8.3 et 8.4 apparaissent les résultats des estimations
effectuées sur des expériences simulées en supposant R, =6.25x107° K.m*w™ (faible résistance
de contact) et en appliquant les stratégie 1T et 2T respectivement.

Ces tableaux regroupent les valeurs de pc, et A, utilisées pour créer I'expérience, les

et 1

valeurs pc .mi iSSUes de I'étape d'initialisation et les valeurs pc, et A, finalement estimées.

pini

Sont renseignés également les écarts types sur I'estimation des propriétés thermiques (0 , O, )

I'écart type des résidus en face arriere (0, ) et I'écart maximal (€, )-

On constate dans un premier temps que I'écart type en face arriere O, est de l'ordre de

0,05T pour un écart maximal inférieur a 0,2T et ¢ e, quel que soit I'échantillon étudié, la stratégie
d’estimation ou la valeur de la résistance de contact utilisée. Par ailleurs, la figure 8.3, correspondant
a I'échantillon n* (voir tableau 7.8, Chapitre 7), montre que les résidus obtenus s’apparentent

fortement a un bruit blanc dont I'amplitude est inférieure ou égale a celle du bruit de mesure. Des

185



Chapitre 8 : Stratégies d’estimation des propriétés thermiques et applications

résultats semblables ont été obtenus pour 'ensemble des expériences réalisées (5 échantillons, 2
résistances de contact, 3 qualités de mesure) et des stratégies d’estimation (1T et 2T).
D’autre part, on apprécie que les biais sur I'estimation des propriétés thermiques sont compris

entre 0,1 et 0,3% pour la stratégie 1T et entre 0,1 et 1% pour la stratégie 2T. Les faibles incertitudes

sur I'estimation (0'/1:, O-pcp) indiquent la fiabilité des valeurs estimées. Par ailleurs, on vérifie pour
chacun des échantillons testés que les valeurs réelles des propriétés sont bien contenues dans les
intervalles d’incertitude a 95% deéfinis par [ZZ —-1.960, ; Zz +1.960, ] et
[pc, —1.960'% ; pC, — 1.960'/)%] )

L’ensemble de ces résultats écarte I'existence de biais sur les estimations et montre que la

stratégie 1T est Iégérement meilleure que la stratégie 2T.
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Figure 8.3a : Evolution thermique en face arriere (gauche) et résidus des estimations (droite). Ces résultats sont
obtenus avec des mesures de température de bonne quallte (+0 02°C)
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Figure 8.3b : Evolution thermique en face arriére (gauche) et résidus des estimations (droite). Ces résultats sont
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Figure 8.3c : Evolution thermique en face arriére (gauche) et résidus des estimations (droite). Ces résultats sont
obtenus avec des mesures de température de mauvaise qualité (+0,5C)
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8.2.2. Analyse de I'effet du bruit de mesure et des parametres de
la sonde sur la qualité des estimations

Les études menées jusqu’a présent supposent que les propriétés de la sonde sont parfaitement
connues. On ajoute maintenant un biais sur mc et R, (on renseigne l'algorithme d’estimation avec
des valeurs de ces parameétres perturbées de 0,5 et10%), et on observe les biais occasionnés sur

I'estimation des propriétés thermiques. Les résultats obtenus pour I'échantillon 2b, avec des mesures

de température de qualité moyenne (x 0,1C), sont p résentés dans les figures 8.4 et 8.5.
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Figure 8.4 : Influence de la méconnaissance des
propriétés de la sonde sur les estimations

(R, =625x107 Km*> W),

Figure 8.5 : Influence de la méconnaissance des
propriétés de la sonde sur les estimations

(R, =625x107° Km* W),

Les résultats montrent qu’'une méconnaissance des propriétés de la sonde de l'ordre de 10%
engendre des biais d’estimations inférieurs a 0,8% sur la conductivité et inférieurs a 0,2% sur la
capacité thermique (stratégie 2T). Ce biais est quasiment inexistant lorsque I'on emploie la stratégie
1T. On constate également que ces résultats sont indépendants de la valeur de la résistance de
contact considérée. L'ensemble de ces observations met en avant la robustesse des stratégies
d’estimation proposées (particulierement la stratégie 1T) a une connaissance imparfaite de la sonde.

Les figures 8.6 et 8.7 permettent d’évaluer les biais occasionnés par le bruit de mesure (£
0,02T : bonne qualité ; + 0,1C : qualité moyenne ; + 0,5T : qualité médiocre). Dans cette étude, le s
propriétés de la sonde sont supposées parfaitement connues.

De maniére générale, on constate que plus la qualité de la mesure se dégrade, plus le biais
sur les estimations augmente. Ce biais reste trés faible pour des mesures de bonne ou moyenne
qualité. Pour une qualité de mesure médiocre, les biais dans la conductivité et la capacité thermiques
sont de l'ordre de 7 et 1 % respectivement, pour des estimations issues de la stratégie 2T.
L’estimation selon la stratégie 1T reste quant a elle trés robuste ; méme avec une qualité de mesure
médiocre (x 0,5T) les biais sont négligeables. Enc ore une fois, la valeur de la résistance de contact

n’a que trés peu d’influence sur la qualité des estimations.
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Figure 8.6 : Influence du bruit de mesure sur la qualité Figure 8.7 : Influence du bruit de mesure sur la qualité
des estimations (R, = 6.25 X 1074 K.mz.W_l). des estimations (R, = 6.25 X 107 Km?> w™! ).

8.3. Estimation de parameétres par la méthode de type
disque chaud

Cette section est dédiée a I'évaluation de la stratégie d’estimation de pc,, 4. et 4. décrite

dans la section 8.1.2. Dans le tableau 7.10 du chapitre précédent on décrit les conditions
expérimentales (durée de I'expérience, puissance de chauffage), les paramétres thermiques propres
au dispositif (propriétés des isolants, résistances de contact et coefficients convectifs) et 'ensemble
des échantillons que nous allons utiliser. Nous rappelons que les échantillons orthotropes sont testés
en faisant coincider 'axe de compression du matériau tantét avec 'axe Oz du dispositif, tantét avec
laxe OF .

Dans la premiére partie de cette section, nous faisons une premiére évaluation de la stratégie
d’estimation proposée. Pour ce faire, on travaille avec des mesures de meilleure qualité que dans le
cas précédent (+0.05T) pour éviter le filtrage. Le s propriétés thermiques de la sonde (mc et R_) sont
supposées connues avec certitude.

Comme pour les dispositifs de type plan chaud, dans la deuxiéme partie, nous analysons
I'effet du bruit de mesure sur la qualité des estimations et nous évaluons le biais induit par une

mauvaise connaissance des parametres de la sonde.

8.3.1. Application sur des mesures de bonne qualité

Nous présentons dans les tableaux 8.5 et 8.6 les résultats des estimations réalisées. Le

premier contient les résultats correspondant a des expériences simulées en supposant
R =6.25x10"* K.m* W™ (forte résistance de contact entre I'échantillon et la sonde); tandis que
dans le deuxiéme apparaissent les résultats des estimations effectuées sur des expériences simulées

en supposant R, =6.25x107> K.m* W' (faible résistance de contact).
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Ces tableaux regroupent les valeurs de pc,, A, et A_ utilisées pour créer 'expérience, les

A

7 ini

valeurs pc et A, fournies par I'ttape d'initialisation et les valeurs pc,, /T, et /TZ

pini?
finalement estimées. Sont inclus également les écarts types sur I'estimation des propriétés thermiques

(0, 0, Gpcp ), 'écart type des résidus en face arriere (0, ) et I'écart maximal (&

max )

Tour d’abord, on constate que I'écart type des résidus O, est toujours inférieur & 0,03T et

que I'écart maximal se situe en dessous de 0,15C. Par ailleurs, la figure 8.8 montre I'absence de
tendances dans les résidus obtenus ; ils ressemblent fortement & des bruits blancs similaires aux
bruits de mesure imposés. Des résultats semblables ont été obtenus pour 'ensemble des expériences
analysées (5 échantillons, 2 résistances de contact, 4 qualités de mesures).

Ces résultats sont relayés par de faibles incertitudes sur I'estimation des paramétres (voir

valeurs deo;, ,0, et O, dans les tableaux) qui témoignent de la fiabilité des estimations. Les
. . »

intervalles d’incertitude les plus larges correspondent aux échantillons ayant la plus forte conductivité
thermique (3a et 3b). Néanmoins, comme pour le plan chaud, ces intervalles contiennent toujours les
valeurs vraies des propriétés thermiques.

L’ensemble de ces résultats atteste de la qualité des estimations en termes aussi bien de
fiabilité que de justesse.
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Chapitre 8 : Stratégies d’estimation des propriétés thermiques et applications
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Figure 8.8a : Evolution thermique en face arriere (gauche) et résidu des estimations (droite).

Cas ou le bruit de mesure est de £ 0,02T.
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Figure 8.8b : Evolution thermique en face arriere (gauche) et résidu des estimations (droite).

Cas ou le bruit de mesure est de + 0,05C.
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Figure 8.8c : Evolution thermique en face arriére (gauche) et résidu des estimations (droite).

Cas ou le bruit de mesure est de + 0,017T.
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Figure 8.8d : Evolution thermique en face arriere (gauche) et résidu des estimations (droite).

Cas ou le bruit de mesure est de + 0,05C.
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la sonde sur la qualité des estimations

Chapitre 8 : Stratégies d’estimation des propriétés thermiques et applications

8.3.2. Analyse de I'effet du bruit de mesure et des parametres de

On effectue a présent I'étude de I'influence des parameétres de la sonde chauffante et celle du

bruit de mesure sur les estimations. Les figures 8.9 et 8.10 présentent les résultats obtenus

(échantillon n®) en introduisant des biais de 0, 5 et 10% dans les paramétres de la sonde chauffante

et en fixant a £ 0,05T la qualité des mesures de t empérature.

71

)

biais sur & (%

- Az

5
Biais sur les paramétres de la sonde (%)

7045

T04

T035

T03

T025

T02

=)
o

T01

+0,05

(%)

biais sur pcp

Figure 8.9 : Influence des propriétés de la sonde sur les

estimations (R, = 6.25 X 1074 Km?>w™).
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Biais sur les paramétres de la sonde (%)

0,45

T04

T035

T03

T025

T02

10,15

T01

+0,05

biais sur pcy (%)

Figure 8.10 : Influence des propriétés de la sonde sur
les estimations (R, = 6.25 X 107 K.mz.W_l).

Ces figures montrent que, comme pour le plan chaud, la méconnaissance des propriétés de la

sonde n’a pas d’influence significative sur I'estimation de la capacité thermique de I'échantillon et ce,

quelle que soit la résistance de contact considérée. Elle engendre toutefois des biais de 4 a 7 % sur

l'estimation de ZF et un biais d’environ 1 % sur I'estimation de ZZ. Cependant, ces bais restent

acceptables et confirment une fois de plus la robustesse de la méthode d’estimation employée.

On suppose maintenant que les propriétés de la sonde sont parfaitement connues et on

étudie les biais d’estimation occasionnés par le bruit de mesure (£ 0,02T : bonne qualité ; + 0,05T :

assez bonne qualité ; £ 0,1C : qualité moyenne ;

illustrés dans les figures 8.11 et 8.12.
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~
~
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T01
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Incertitude sur la température mesurée (%) Incertitude sur la température mesurée (%)

Figure 8.11 : Influence de l'incertitude de la mesure de Figure 8.12 : Influence de l'incertitude de la mesure de
température sur les propriétés estimées température sur les propriétés estimées

(R. =625x10~* Km*w™), (R. =625x107° Km*w™).

De maniére générale, les biais augmentent avec la dégradation de la qualité des mesures.
Néanmoins, ils restent trés faibles pour des qualités bonnes, assez bonnes et moyennes. Pour une
qualité de mesure médiocre (+ 0,5T), les biais sur les conductivités thermiques se situent entre 6 et
12 % ce qui reste relativement satisfaisant.

En résumé, la stratégie d’estimation employée semble assez robuste a la mauvaise
connaissance des parameétres de la sonde et aux bruits de mesure.

Enfin, on a remarqué, sans arriver a I'expliquer, que I'estimation est sensible a l'initialisation

des paramétres et peut converger vers des minima locaux lorsque la conductivit¢ A est beaucoup
plus élevée que la conductivité A_. Ainsi, on peut trouver parfois des anomalies dans les tendances
des figures représentant le biais sur les parameétres thermiques face aux bruits de mesures ou aux
perturbations des paramétres de la sonde. Voici un exemple ou le biais sur A4, et A, prend une valeur

excessive, en dehors de la tendance générale, pour une précision de + 0,05C dans la mesure de
température.

14 +035

—e- Az =0 Ar —@—pC . 03

+ 0,25

T 0,15

biais sur A (%)
biais sur pc,, (%)

T 0,05

Figure 8.13 : Influence du bruit de mesure sur les estimations (échantillon 2a; R, = 6.25 X 107 Km*w™! ).
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8.4. Exemple d’application sur des mesures réelles

Cette derniere section est dédiée a la caractérisation thermique des matériaux sur des
expériences réelles. Malheureusement, par manque de temps, nous n‘avons pu tester que la
caractérisation dans des dispositifs de type plan chaud. Pour illustrer la qualité des résultats obtenus,
nous avons choisi 3 matériaux « standards » et 3 composites graphite/sel balayant une large plage de
conductivités thermiques. Le tableau ci-dessous décrit les échantillons testés et les conditions

expérimentales utilisées. Le pas de temps d’échantillonnage est de 0.4s dans tous les cas.

L(m) S(m?) PW) 1,(s) Observations

- Titane 0.0167 | 0.000625 1.282 120 T, T, T,
«'\é'f‘atﬁé':fdx» acier 0.02402 | 0.000625 1.846 120 T. T, T,
aluminium 0.0239 | 0.000625 1.846 120 . T, T,

| GNE10 0.0206 | 0.000625 0.821 120 T, T, T,
gg;”;figfs'ﬁ?% SFGO5 0.009 0.01 8.213 120 T. T,
SFG25 0.02 0.000625 1.038 120 T, T,

Tableau 8.7 : Echantillons testés et conditions expérimentales : L = épaisseur; S = surface ; P = puissance de
chauffage appliquée ; t 7= durée de I'expérience.

Nous analysons d’abord la cohérence des mesures réalisées (partie 8.4.1) et nous présentons

ensuite les résultats des estimations (partie8.4.2).

8.4.1. Présentation des mesures et analyse de cohérence

Les figures 8.74 a droite montrent les évolutions thermiques observées lors des expériences
réalisées avec les matériaux standards, tandis que les figures 8.75 a droite contiennent les résultats
des mesures effectuées sur des composites graphite/sel. Dans les mémes figures a gauche, nous
avons représenté les dérivées par rapport au temps (estimation numérique) des températures
observées.

Les observations ont été faites avec une précision de * 0,05 environ, sauf pour le test sur
I'échantillon SFG05 ou le bruit de mesure était plus fort (£ 0,1C). Nous constatons partout des

comportements logiques, dans le sens ou 7, < T, < T, a tout instant. Aussi, les dérivées des

températures par rapport au temps deviennent constantes aux temps longs et «identiques ».
Toutefois, quelques anomalies de mesure (petits sauts) sont a signaler sur le test du SFG05 (voir
Figures 8.15b et 8.17b a gauche).

Toujours dans le but d’'analyser la cohérence entre les mesures, nous avons réalisé deux
estimations préliminaires de la capacité et de la conductivité thermiques des échantillons. Ces

estimations se font aux temps longs en supposant des comportements idéaux :

%% GNE10 : Matériaux obtenus par compression uniaxial a froid d’'un mélange de 10%m de particules
de Graphite Naturel Expansé (GNE) et de KNO3;K/NaNO; en poudre. SFGO5 (resp.SFG25) :
Matériaux obtenus par dispersion de 5%m (resp. 25%m) de graphite SFG 75 dans le KNO3;K/NaNO3.
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— La premiére exploite les mesures en face arriere de I'échantillon. A partir de la droite de
régression :

T, sTt_m(L,t)=—l(p—L+Lt avec: ¢=P/S
6 4, pc,L

P

on calcule les valeurs de pc, et A..Onles note pc,, et 4., .

— La deuxiéme utilise les mesures en face avant de I'échantillon (quand elles sont disponibles).

A partir de la droite de régression :

T, = HW(L,t):l(p—L+Lt avec: ¢=P/S
34 pc,L

p

on calcule alors les valeurs de pc, et A..On les note PC, 4 et A

zav*

Dans le tableau 8.8 sont données les valeurs de poc,,., 4., pc,. et 4., calculées pour
I'ensemble des échantillons. On observe que les valeurs de pc,, et pc,,, sont concordantes dans

et A, sont constatées. Pour les

v

tous les cas. Par contre, des différences significatives entre A_,

r

matériaux « standards », elles sont d’autant plus importantes que la conductivité thermique est

élevée. On constate des valeurs de A, toujours en dessous de A, ce qui témoignerait de

v ar’

I'existence d’une résistance thermique de contact entre le capteur de température et la surface en
face avant de I'échantillon” . Pour le composite GNE10, la valeur de A, ,, estaberrante. La cause de

ceci est certainement liée a la forte hétérogénéité de ces matériaux, qui rend encore plus délicate la

mesure de température en face avant de I'échantillon.

pC, o x10° €, 0 x10° A ar Z
(Jm>K™) (Jm> K™ (W™ K™) wm K

Matériaux Titane TAG6V 2.63 2.60 6.71 5.02

« stardard » Acier A60 3.72 3.72 42.51 32.25

Aluminium AU4G 2.55 2.55 107.85 75.22

Composites GNE10 1.78 1.80 10.38 41.96
oraphite/sel SFG5 1.94 - 1.85 -
SFG25 1.67 - 8.01 -

Tableau 8.8 : Estimations préliminaires de pc » et /12 a partir des observations en face avant et arriere de

I’échantillon.

En conclusion, on ne peut accorder que trés peu de confiance aux mesures de température
effectuées en face avant de I'échantillon. Les estimations seront donc réalisées sur les observations

en face arriére.

" Les mesures ont été réalisées avec des thermocouples & contact séparé.
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Figure 8.14a : Résultats des mesures effectuées sur le titane TA6V. Les températures observées apparaissent a
droite, tandis que leurs dérivées par rapport au temps sont représentées a gauche.
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Figure 8.14b : Résultats des mesures effectuées sur l'acier A60. Les températures observées apparaissent a droite,
tandis que leurs dérivées par rapport au temps sont représentées a gauche.
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Figure 8.14c : Résultats des mesures effectuées sur I'aluminium AU4G. Les températures observées apparaissent a
droite, tandis que leurs dérivées par rapport au temps sont représentées a gauche.
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Figure 8.15a : Résultats des mesures effectuées surle GNE10. Les températures observées apparaissent a droite,
tandis que leurs dérivées par rapport au temps sont représentées a gauche.
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Figure 8.15b : Résultats des mesures effectuées sur le SFGO05. Les températures observées apparaissent a droite,
tandis que leurs dérivées par rapport au temps sont représentées a gauche.
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Figure 8.15¢ : Résultats des mesures effectuées sur le SFG25. Les températures observées apparaissent a droite,
tandis que leurs dérivées par rapport au temps sont représentées a gauche.
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8.4.2. Caractérisation des matériaux

Nous avons appliqué la stratégie 1T d’estimation aux mesures présentées ci-dessus. Le

tableau 8.9 synthétise les résultats obtenus. Il contient les valeurs de A4

zini

et pc,, issues de I'étape

d’initialisation, les valeurs ZZ et pEp estimées, I'écart type des estimateurs (o o, ), I'écart type

pey
des résidus en face arriére ( 0, ) et leur valeur maximale (&, ).
W.m' K" (J.m3K" (K)
Echantillon
2’2 ini ﬁz O-/lz pPc pini p c Y4 o-pc ) O-s gmax

Titane TAGV 6.76 6.48 | 0.0821 | 2636777 | 2614385 | 8064 | 0.0202 | 0.0549

Acier A60 4211 | 411 | 0.8498 | 3722678 | 3726460 | 11742 | 0.0124 | 0.0409

Aluminium AU4G | 114.5 | 102.01 | 5.566 | 2557094 | 2541778 | 4877 | 0.0178 | 0.0523

GNE10 10.9 | 1046 | 0.2338 | 1794757 | 1760057 | 6070 | 0.0147 | 0.0504
SFGO05 2.11 1.86 | 0.0249 | 1981256 | 1981113 | 4817 | 0.0461 | 0.1434
SFG25 8.57 8.2 0.0983 | 1688289 | 1648853 | 3665 | 0.0286 | 0.0884

Tableau 8.9 : Propriétés thermiques estimées et qualité de I'estimation.

Les figures 8.16 et 8.17 a droite montrent les observations de température réalisées en face
arriére et les simulations effectuées avec les valeurs de capacité et conductivité thermiques estimées.
Dans les mémes figures a gauche, on montre les écarts entre simulations et mesures (résidus).

On constate tout d’abord des résidus de faible amplitude, avec des écarts maximaux entre
simulations et mesures de + 0.05T environ pour tou s les échantillons sauf pour le SFG05, dont le test
comportait un bruit de mesure plus important. Aux temps longs, les résidus ne montrent pas de
tendances et ressemblent a des bruits blancs ; par contre, aux temps courts on surestime en général
la température en face arriere. De ce fait, on peut imaginer que I'estimation de la conductivité
thermique puisse étre légérement biaisée.

Comme pour les tests réalisés sur des expériences numériques, on remarque la fiabilité des
estimateurs. L’incertitude dans Il'estimation de la conductivit¢ thermique (voir valeurs de o, )
augmente avec la valeur de celle-ci. A 95% de certitude, la conductivité de I'échantillon en aluminium
est de 102 + 11 (W.m".K™); tandis que celle de I'échantillon SFGO5 est de 1.86 + 0.05 (W.m".K™).

Quant aux estimations de la capacité thermique, il n'y a pas de corrélation apparente entre

lincertitude et la valeur du paramétre.
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Figure 8.16a : Résultats des mesures effectuées sur le titane TA6V. Mesures et simulations a droite et résidus a
gauche.
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Figure 8.16b : Résultats des mesures effectuées sur I'acier A60. Mesures et simulations & droite et résidus &
gauche.
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Figure 8.16¢ : Résultats des mesures effectuées sur I'aluminium AU4G. Mesures et simulations a droite et résidus a
gauche.
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Figure 8.17a : Résultats des mesures effectuées sur le GNE10. Mesures et simulations a droite et résidus a gauche.
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Figure 8.17b : Résultats des mesures effectuées sur le SFG05. Mesures et simulations a droite et résidus a gauche.
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Figure 8.17c : Résultats des mesures effectuées sur le SFG25. Mesures et simulations a droite et résidus a gauche.

203



Chapitre 8 : Stratégies d’estimation des propriétés thermiques et applications

8.5. Conclusion

Nous avons proposé des stratégies simples et efficaces pour I'estimation des paramétres
thermiques des matériaux a partir des mesures issues des dispositifs de type plan chaud et disque
chaud.

Pour les dispositifs de type plan chaud, seules les observations aux temps longs de la

température en face arriére de I'échantillon sont requises pour estimer la capacité thermique et la
conductivité thermique dans la direction des transferts. La stratégie d’estimation proposée se déroule
en deux étapes: dans la premiére on estime la capacité thermique et dans la deuxiéme la
conductivité. Ces estimations comportent la résolution de deux problémes simples de recherche de
zéros. Méme avec des qualités de mesure médiocres (+ 0.5T), le filtrage des données s’est avéré
non nécessaire. Les tests de validation effectués ont mis en évidence la fiabilité et la justesse des
estimations. On a pu constater également la robustesse de la méthode aux biais dans la
connaissance des paramétres thermiques de la sonde (capacité et résistance thermiques) et aux
bruits de mesure.

Pour les dispositifs de type disque chaud, I'estimation est batie sur les mesures, aux temps

longs et aux temps courts, de la température en face arriéere de I'échantillon. Les paramétres
thermiques recherchés (capacité thermique et conductivités thermiques axiale et radiale) sont estimés
par minimisation de la somme des écarts quadratiques entre simulations et mesures. Pour ce faire,
nous utilisons l'algorithme de Gauss-Newton. L'initialisation des parametres peut se faire simplement
si 'on dispose également des mesures de la température en face avant. Des besoins de filtrage sont
apparus pour des mesures de qualité moyenne (x 0.1°C) ou médiocre (x 0.5TC). Un filtre de type
moyenne mobile a été proposé et testé avec succes ; de plus, une méthode simple pour choisir le
paramétre du filtre a été proposée. Comme pour la méthode du plan chaud, les tests de validation
effectués ont permis de constater la fiabilité et la justesse des estimations. La robustesse de la
meéthode d’estimation aux biais dans les paramétres thermiques de la sonde (capacité et résistance
thermiques) et aux bruits de mesure est moins bonne que pour le cas du plan chaud. Elle reste
toutefois plus qu’acceptable.

Les tests de caractérisation thermique réalisés sur mesures réelles (méthode plan chaud) ont
confirmé les conclusions ci-dessus. Enfin, nous avons pu mettre en évidence les difficultés pour

mesurer la température en face avant de I'échantillon.
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Cette partie avait pour but de proposer des méthodes simples, robustes et appropriées aux
spécificités des matériaux graphite/sel étudiés. Il s’agissait plus précisément de développer des
méthodes permettant la caractérisation thermique compléte de matériaux orthotropes a partir d’'une
seule expérimentation sur un seul échantillon.

Pour ce faire, nous nous sommes orientés vers le développement des dispositifs de type plan
chaud et disque chaud, en constatant notamment I'élargissement des possibilités d’estimation offertes
par la méthode du plan chaud en passant simplement de I'hypothése du milieu semi-fini a celle du
milieu fini. L’idée de rendre « fini » la méthode du disque chaud a alors émergée. La démarche de
développement que nous avons adoptée était chronologiquement :

» De s’assurer de la faisabilité du passage en milieu fini en imaginant des dispositifs idéaux finis

et d’en mesurer les avantages.

» De vérifier la conservation ou non de ces avantages lorsque les dispositifs imaginés évoluent

vers les cas réels.

» D’établir des stratégies d’identification de paramétres aussi simples et robustes que possible.

La mise en ceuvre de cette démarche s’est avérée trés fructueuse dans de nombreux domaines.
Tout d’abord I'étude des dispositifs idéaux a permis, aussi bien pour la méthode du plan chaud que
celle du disque chaud, de mettre en place des protocoles de définition des conditions expérimentales
« optimales » (dimensions des échantillons, taille de la sonde, intensité de I'excitation,...). On a pu
€galement constater que ces protocoles restaient fiables dans le cas des dispositifs réels. Ces
protocoles ont méme pu étre complétés de facon a dimensionner le dispositif pour rendre son
évolution thermique aux points d’'observation (centre face avant et centre face arriére) insensible aux
pertes convectives latérales.

En ce qui concerne les dispositifs idéaux, les analyses de sensibilité des températures, et d’'une
maniére plus originale des dérivées temporelles de ces températures, ont permis de déceler diverses
possibilités d’initialisation et d’identification des paramétres du modéle. On a constaté
malheureusement un rétrécissement du champ de ces possibilités pour les dispositifs réels. En effet,
les sensibilités de la température en face avant aux parameétres de la sonde et a la résistance de
contact sonde/échantillon se sont trouvées fortes et corrélées a celles des paramétres que l'on
cherchait a identifier. Ce résultat pénalise donc fortement I'utilisation de l'information en face avant
pour estimer les propriétés thermiques de I'échantillon. Toutefois, la température en face arriere de
I'échantillon, sa dérivée temporelle et la différence de température entre les faces avant et arriere de
'échantillon se sont trouvées beaucoup moins sensibles a cette résistance de contact et aux
parameétres de la sonde chauffante. Cela a permis d’élaborer des stratégies a la fois d’initialisation et
d’estimation des propriétés thermiques de I'’échantillon dans un dispositif qui s’approche de la réalité.

Les principaux enseignements a retenir de ce travail sont :
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Pour le plan chaud :

e L’impossibilité d’estimer la conductivité selon Or .
e La possibilité d'estimer pc, et A, par deux stratégies différentes selon les informations
disponibles aux temps longs.

e Une initialisation avant estimation des paramétres pc, et A, par une simple régression

linéaire de la température en face arriére de I'échantillon aux temps longs
e Un processus d’estimation basé uniquement et simplement sur un probléme de recherche de

zéros de fonction.

Pour le disque chaud

* La possibilité d’estimer simultanément 1., 1, et pc, en se basant uniquement sur la

température aux temps longs et courts de la face arriére de I’échantillon.

e Des valeurs des rapports R, /R=0.6 et R/L=2 qui assurent une sensibilit¢ des

températures au centre des faces avant et arriére a tous les paramétres recherchés (4., 4.,

pc,)

e Une sensibilité des estimations aux bruits de mesure, plus importante que pour les dispositifs
de type plan chaud, nécessitant une étape de filtrage.

e Une initialisation des paramétres avant estimation par minimisation aux temps longs de I'écart
quadratique entre les valeurs réelles et simulées des différences de température entre la face
arriére et avant de I'échantillon.

e Un processus d’estimation basé sur une méthode de minimisation de I'écart quadratique de la

température en face arriere de I'échantillon.

Par ailleurs, les tests de validation effectués ont a chaque fois révélé la robustesse de ces deux
méthodes aux biais dans la connaissance des parametres thermiques de la sonde (capacité et
résistance thermiques) et aux bruits de mesure, ainsi que la fiabilité et la justesse des estimations.
Ces résultats ont également pu étre confirmés pour la méthode du plan chaud avec des tests de
caractérisation thermique réalisés a partir de mesures réelles.

Compte tenu des possibilités d’estimation, le développement de la méthode du disque chaud
« modifiée » a permis de répondre aux objectifs fixés. De plus, outre les avantages propres a la
caractérisation des matériaux conducteurs orthotropes, elle est apparue beaucoup moins exigeante
que la méthode du plan chaud en termes de taille d’échantillon, d’intensité d’excitation et de durée

d’expérience.
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Conclusion et perspectives

Enfin, la démarche de modélisation des dispositifs réels a été établie de maniére a anticiper
son usage ultérieur (analyse de sensibilité et identification de parameétres) et a garantir la parcimonie
(réduction des temps de calcul). Cette démarche a été basée sur la représentation modale d’'un
probléme de géométrie simple et structurée de maniére a réduire au maximum les calculs a réaliser
lors des analyses de sensibilité paramétriques ou de l'identification de paramétres. Particuliérement, la
parcimonie a été rendue possible grace a la généralisation du calcul des valeurs propres des bases
modales locales et ce, indépendamment des dimensions de I'échantillon.

Il conviendrait pour la suite, de tester expérimentalement la méthode du disque chaud et, de
compléter les analyses de sensibilité réalisées sur ces dispositifs, en étudiant par exemple les
incertitudes sur les dimensions de I'échantillon ou sur le placement des thermocouples. Il faudrait
aussi s’attacher a parfaire I'étape de filtrage intervenant dans la stratégie d’estimation de la méthode
du disque chaud, notamment aux temps longs.

Il nécessiterait également d’établir les limites d’application de ces dispositifs. Pour le disque
chaud, il s’agirait notamment de vérifier les possibilités de caractérisation de matériaux présentant un
facteur d’anisotropie trés élevé.

Enfin, il serait également intéressant de transposer ce travail a d’autres méthodes utilisant des
géomeétries de sonde différentes, telle que la méthode du ruban chaud dont les sondes chauffantes

sont facilement disponibles sur le marché.
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Annexe A

A.1. Eléments propres d’un probléme de conduction orthotrope

Nous considérons les problémes aux valeurs propres :

1o oV, (r.z) 8 Vop(r,2)
r@r(r gr 82 =—YoVup(ri2)  0<z<L & 0<r<R (at)
avec :
av, (r, av, (r,
P2 o o v Dy r2)=0 Ve 220
or 0z v
av, (r, av, (r,
Vo2 |y (2)=0 r=R Vs V™2 |y =0 Wr 2=l
or v 0z v
et:
p (7 Z) W (1, 2) _
R O0<z<L & 0<r<R a2
r 8}’[ ar 0z> ;'np o (752) ‘ g (82)
avec :
ow_ (r, ow_ (r,
M3 020 s _IW(n2) HW, (r,2)=0 ¥r z=0
or Z
ow,_ (r, ow, (r,
M+Hme(r,z)=0 r=R V:z M HW, (r,2)=0 Vr z=L
or oz
avec mémes valeurs de H , H, et H . La solution du probleme (a1) s’écrit :
V,p(rs2) =9(B,,r) §(1,.,2)  avec =B, +1,
En la réintroduisant dans les équations (a1), on trouve :
1d( dy(B ,r)j d’¢mn,.z)
_ m v _— = — R a3
. dr( 0 ~Baw(B,r) = 1,8(11,,2) (@3)
Nous allons maintenant montrer que :
2 2 2.2
Vm,p W, (r,2)=V, (r,z) avec (., =B, +eM, (a4)

Pour ce faire, nous introduisons cette solution dans I'équation (a2). On obtient :

0%V, (r,z)

oz> ==

(e*-1 =DV, (1,

7)=

a9n,,7)
= 0,.2)

Les équations (a4) vérifient donc le probléme aux valeurs propres (a2).

A.2. Solution des équations définissant le régime pseudo -

permanent — Méthode de la transformation intégrale

On considére les problemes (7.25) et (7.17) définissant respectivement le régime pseudo - permanent

et

les valeurs et fonctions propres associées.

On suppose que les fonctions propres

Vp (rsz) = l//(ﬂm,r)(zﬁ(ﬂp,z) ont été normalisées. Pour simplifier I'écriture, on note :
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b

szli( 8_]_‘_82820‘ de _de Je
ro

or oz> " on, Tz oz
R
J. o JQ = I IOrdrdZ IOdsiE J.O rdr
r=02z=0 00, r=0

On considére la transformation intégrale :
Z,, @)= |V, (r,2)T" (r,2,0)dC2 (as)
Q

et son inverse :
T*(r,2,0= Y V(D) Z,, (0= D> W(B,.1)901,,5)Z,, (1) (26)
m,p=1 m=1 p=l1

On applique la transformation (a5) aux équations (7.25). Compte tenu du théoreme de Green, on

obtient :

or 7s av, _
J V2T dQ = _[T V3,,dQ+ Y j{ o an,.p }dsi -0 (a7)

i=n.s 90,

En tenant compte de I'orthonormalité de la base des fonctions propres, on peut montrer a partir des
équations (7.25) et (7.17) que (cf. [94]) :

)
jTSVszPdQ:—y;pzmp(t) et {V o s ’””}—V f

" on, m |

1

En reportant ces expressions dans I'équation (a7), on obtient :

VarZuy O+ j (1 2) f(r,)ds; =0

i=n,5 9Q,

Ou encore :

Zmp( )_

¢(Z§J . f w(B,.n 1., z)d”ﬂzp’ y ry(B,,.) f, (ritdr (28)
mp mp r=0

En reportant cette expression dans la formule (a6) d’'inversion, on retrouve I'équation (7.26).

A.3. Solution des équations définissant le régime pseudo
permanent — Méthode de séparation de variables
La solution du probléme (7.25) définissant le régime pseudo - statique peut s’exprimer comme :
T°(ryz,t)=T,(r,z,t)+ T, (r,z,t), ou T,(r,z,t) et T,(r,z,t) sont les solutions des problémes qui
permettent d’annuler f,(r,t) et f.(r,t), respectivement, dans les équations (7.25).

La méthode de séparation de variables nous autorise a écrire :

L(rz0= Y CW(B,.1)8(B,,2) (a9)

m=l---00
En reportant cette expression dans les équations (7.25) avec f,(r,f)=0 et en choisissant

convenablement le signe de la variable de séparation, on obtient :
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2 2 2
MJrl%Jrﬁ,in:O 0<r<R %+['B—mj ¢m=0 0<z<L
£

ddr2 rodr et dz* (a10)
ﬂ+Hl//m=0 r=R —d¢m+Hn¢m=O z=1L
dr dz

ol onanoté: v, =w(f,.r) et ¢, =¢(B,,r). La solution du probléme aux valeurs et fonctions
propres en haut a gauche est w(f,,.r)=J,(B,r), B, étant les racines positives de I'équation

-B,J,(B,R)+HJ,(B,R)=0. Nous notons N(f,) la norme des fonctions propres. Quant a la

solution du probléme (a10) a droite, on peut aisément vérifier qu’elle est :

& (B,,2)= coshH P j(L - z)} +H, (%j_ sinhK P j(L - z)} (a11)

£ £
En reportant I'expression (a9) dans I'équation des conditions aux limites sur z=0, on obtient :

_d¢(B,,2)
dz

z=0

£r0=Y 4,(0) +Hs¢1(ﬁm,0)}w(ﬂm,r> (a12)

En appliquant la transformation intégrale r

ey, (r)rdr sur (a12) et tenant compte de I'orthogonalité
0
des fonctions y/(f3,,r), on obtient :

1
NB,)

_ d ¢1 (ﬁm’z)
dz

-1
C. () { +H,4(S, »O)}

R
[rv s, 10200 (@13)
=0

z=0

ou encore (voir al1):

-1 -1 R
C, (1= H(%j " (ﬁ—:j HH, } sinh(%j +(H,+H,) cosh( ﬁ:L ﬂ N(lﬂm) :l;r W(B,.r) [, (rt)dr

En travaillant avec les fonctions propres normalisées, w(f,,.r) < w(f,.r)/yN(f,) , on maintient

'équation (a9) mais on écrit :

-1

-1 R
o= [ )o(B) mansn{ B s o )| oyt s

r=0

De fagon analogue, on peut montrer que :

L,(r,z0= Y C (W (B,.1)8,(B,,2)

m=1-+-00

& (B,,2)= cosh{(&jz} +H, (&j sinh{[&}}
& £ &

et C, (¢) donné par I'équation (a15).

avec .

218



A.4. Obtention des équation d’état modaux

En remplagant Td(r,z,t) dans I'’équation (7.33) par I'expression(7.34), on obtient :

Zzwm(l”)(ﬁ @)——— oy =, ZZ{qj (z ) ( d‘/;n;(”)}_g v () ¢ (z )}X ()_BT'(art,z,t)

m=1 p=1 1 p=l

ouonanoté: y, (r) El//(ﬂm,r) et ¢, (z)=¢,(B,,r). Compte tenu de I'équation (7.17), définissant le
probléme aux valeurs et fonctions propres associées a (7.25), I'expression ci-dessus devient :
( ) oT* (r,z,1)
mp _ _ 27 \IetJ
ZZwm(rm (2)—2= ZZ“ VoV (18, (2)X,,, (0 == (a16)

m=1 p=l m=1 p=l
On multiplie I'équation (a16) par ry/,(r) et on intégre le résultat sur 0<r<R. Compte tenu de

(7.24), il résulte :

=3

aX
205 =0 Zwm,m (2)X,,(1)- jrm( 2D g, (@17)

r=0

De méme, on multiplie (a17) par ¢,;(z) et on integre le résultat sur 0 <z < L. Compte tenu de (7.24),

on obtient :

=

dx,, (t)
dt

BTs(rzt)dd

=0,7,,%X,,0- [ [rv, (09, (@18)

z=0r=0
En reportant I'équation (7.26) dans I'expression ci-dessus et en tenant compte de I'orthonormalité de
la base modale (eq. (7.24)), il résulte :

dx,, (1) d £, (0
dt dt

= r mp mp(t)
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Abstract

This paper presents a study of the transient hot plate method with
simultaneous measurements of front (heated) and rear face
temperatures. In contrast to the classical device, a single sample of

the material to be thermally characterized is set in contact with a planar
heating element and inserted between two pieces of insulating material.
The purpose was to simultaneously estimate thermal effusivity and
conductivity of metals in a limited time #, (<90 s) using a low-cost
device. Heat transfer has been modelled with a quadrupole formalism to
simulate the front and rear face temperatures T(¢) and T,(¢). Simulation
is used to fix the minimal thickness of the sample so that the front face
temperature remains independent of thermal conductivity during a time
t; > 30 s. The thermal effusivity is estimated between O and ¢; by
minimization of the quadratic errors between the experimental curve and
the simulated curve Ty(¢). The thermal conductivity is estimated between
0 and t, by minimization of the quadratic errors between the experimental
curve and the simulated curve T,(7). To validate the model and the
estimation process, experimental tests were realized on four samples of
metals with conductivities varying from 6 to 140 W m~! °C~! and
having typical area 44.5 x 44.5 mm? and thickness varying from 16.7 to
80 mm.

Keywords: transient hot plate, rear face, front face, thermal quadrupoles,
effusivity, conductivity, parameter estimation

Nomenclature R.  thermal contact resistance (°C W—1)

. L N S heating element area (m?)
a thermal diffusivity (m”s™") T . fthe £ b 0 £ oC
c specific heat of the heating element (J kg=' °C~1) o temperature increase of the front (heated) face (*C)
e sample thickness (m) T,  temperature increase of the rear face (°C)
E  thermal effusivity of the material J m~2°C~!s7172) V;  coefficients of the Stehfest algorithm
Ei  thermal effusivity of the insulating material g,  Laplace transform of T,

2001 (172
(Im™2°C™ s 6,  Laplace transform of 7,

h convective heat transfer coefficient (W m~2 °C~1) L . .

m mass of the heating element (kg) ¢o  heat flux dissipated in the heating element (W)
p Laplace parameter ®  Laplace transform of the heat flux

De sample perimeter (m) A thermal conductivity (W m~! °C~!)

0957-0233/06/010069+06$30.00 © 2006 IOP Publishing Ltd Printed in the UK 69
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1. Introduction

The aim of this study was to develop a relatively short-
time method (<90 s) using a low-cost probe to estimate
simultaneously thermal effusivity and thermal conductivity
from a single temperature recording. The thermal effusivity is
defined as
E =./Apc,
where E is the thermal effusivity (J m=2 °C~! s712), A is
the thermal conductivity (W m~! °C™!), p is the density
(kg m~3) and c is the specific heat (J kg~! °C~!). This method
is dedicated to high conductivity materials (=6 W m~!' °C~1)
for which the semi-infinite medium hypothesis is true only for
low values of the ratio of the measuring time to the sample
dimensions. All the methods based on the hypothesis of a
semi-infinite medium for the sample are thus limited to this
type of material (hot plate [1], hot wire [2, 3], hot strip [4-7]
or hot disc [8]) since they need to work with very large
dimension samples or have too short an estimation time to
reach an acceptable precision. Nevertheless, some devices
allowing the simultaneous estimation of thermal effusivity and
conductivity of thermally finite samples have been achieved;
they are all based on the processing of transient measurement
of the temperature of a heating probe set between two samples
of the material to be characterized.
The main devices are as follows.

(1) The hot strip method with imposed temperature on the
unheated faces as studied by Ladevie [9]. Its main
disadvantages are the experimentation duration (>5 mn),
complex data processing and the need to estimate the
convective heat losses on the sample lateral faces.
Moreover, this method is dedicated to low conductivity
materials.

(2) The DPS method (dynamic plane source) introduced
by Malinari¢ [10]. In this method, the probe mass is
neglected and the parameter estimation interval is chosen
so that the influence of the thermal contact resistance is
minimized. This choice remains an uncertainty factor
difficult to estimate.

(3) The periodic method developed by Boudenne ef a/ [11] in
which a sample inserted between two metallic masses
is submitted to a periodical heat flux. This method
is relatively complex to carry out (more complex heat
flux to be generated, partial vacuum enclosure, thermally
conductive grease to be put on the sample faces to
minimize thermal contact resistances).

The proposed device represented in figure 1 is based on the
use of a simple heating element inserted between a plane
face sample of the material to be characterized and a sample
of an insulating material (polystyrene) of perfectly known
thermal effusivity. The heating element and the samples have
the same area so that the heat transfer may be considered
as unidirectional as long as the convective heat losses are
negligible. The initial temperature distribution in the sample
and in the heating element is uniform. A first thermocouple is
set on the heating element face in contact with the insulating
material (front face). A second thermocouple is fixed on the
unheated face of the sample in contact with the insulating

70

material (rear face). The sample thickness is chosen so that the
hypothesis of a semi-infinite medium for the sample remains
true for at least 30 s. The principle of the method is to use
the front face temperature Ty(¢) recording at the beginning
(when Ty(?) is insensitive to the thermal conductivity A and
when convective heat losses may be neglected) to estimate
the sample thermal effusivity E, the thermal capacity mc of the
heating element and the thermal contact resistances R.; and R,
on the two faces of the heating element. A complete modelling
of heat transfer in the sample to be characterized and in the
insulating samples associated with a parameter estimation
method will then be used to estimate the thermal conductivity
A of the sample by processing the rear face temperature T5(f)
recording. The time estimation interval is 0-90 s when the
convective heat losses are negligible.

The main advantages of this method are the very low
cost of the probe, a simple to use device and an estimation
method based on a complete simulation model of the front
face temperature To(¢) and of the rear face temperature T5(¢).
This method does not need either the estimation of the lateral
face heat losses or the choice of a restricted time interval for
the parameter estimation.

2. Modelling

Using the quadrupole formalism presented by Maillet et al
[12], neglecting the convection lateral heat losses and
considering the heating element as a thin system (no thermal
gradient in its thickness), the following matrix relations can
be written:

o)=L 10 T[E B0
X[Ei 21/1793]

ol =lo Ve Sl

%o

— = Og; + Doy
p
where
ch(ge L _sh(ge
[A B]: (ge) s sh(ge) with q:\/z
¢ D Ag S ch(ge) ch(ge) a
and

e O is the Laplace transform of the difference To(r) — Ty
(r=0),

e 03 is the Laplace transform of the difference T5(f) — T3
(r=0),

e R, is the contact resistance at the interface sample/
heating element (°C W),

e R, is the contact resistance at the interface sample/
insulating material (°C W),

e R is the contact resistance at the interface heating
element/insulating material (°C W),

e m is the mass of the heating element (kg),

e cis the specific heat of the heating element (J kg=! °C™1),

e £ is the thermal effusivity of the material to be
characterized (J m=2 °C~! s~1/2),
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Thermocouple, Temperature T,

Re2 | Thermal

Heating

Rc; \ contact

element

resistances
Rc;

Thermocouple, Temperature T,

Figure 1. Experimental device.

e E; is the thermal effusivity of the insulating material
(J m—2 oc—l s—l/Z)’

e a is the thermal diffusivity of the material to be
characterized (m?s™'),

e p is the Laplace parameter,

e S is the heating element area (m?),

e ¢ is the heat flux produced in the heating element (W).

The first matrix relation may also be written as
6 | _|Aos Bos 03
gy Cos Doz || EiS\/Pb;

Bo3 _ (A + RCIC)
Do3 |~ | mepA + (1 + mepRer)C

where

Ag3
Cos
(A+ R C)Ry + (B + R D)

[mcpA + (1 + mepRe1)ClR + mepB + (1 + mecpRe) D '

It can be deduced that
@

_ )4
fo(p) = Co3+Do3 Ei S/p ESyp 1)
Ap3+BosEiS/p = 1+Rs3EiS/p

The thermal balance between the heating element and the rear
face of the sample at temperature T5(¢) can also be written as

[, )=l 1o le B][51]
@01 mep 1110 1 C D||D;
:[Aoz Boz:| [92]
Co2 Doz || P2
where
[Aoz Boz]
Co» D
_[ A+R.C B+R.D
m

cpA+ (1 +mcpR.)) C mcpB + (1 +mepR.r) D] '

By combining the previous relation with the following one:

o | _|Aos Bos 03

g Cos Doz || EiS\/Pb;
the Laplace transform of the rear face temperature can be
deduced as

Cos + D3 E;S\/p

0>(p) = [D _B
? 2T A + Bz E;S/p

] bo(p).  (2)

Applying the inverse Laplace transform by the Stehfest
method [13], the temperatures T((f) and T,(¢f) may finally be
calculated by

() = In(2) Z V6, <j ln(2)>
j=1

t t

where V; = 0.0833333, V, = —32.0833, V3 = 1279, V4 =
—15623.667, Vs = 84244.167, Vo = —36957.5, V; =
375911.667, Vg = —340071.667, Vo = 164062.5 and
Vio= —32812.5.

The lateral convective losses can be taken into account
in a simple way with the hypothesis that the temperature is
uniform in any plane parallel to the front face. In this case
studied by Ladevie [9], all the previous relations remain valid
when replacing the Laplace parameter p by

. hap.
1S

where p. is the perimeter of the sample lateral area (m), a is
the sample diffusivity (m?s™"), 4 is the convective heat transfer
coefficient (W °C~! m~2), A is the sample thermal conductivity
(We°C~!'m™"!) and S is the heating element area (m?).

Actually, the temperature of the sample lateral faces is
slightly lower than the average temperature and than the centre
temperature in the same plane, so that the lateral heat losses
are overestimated in the simplified expression proposed by
Ladevie [9].

3. Sensitivity analysis

Using relations (1) and (2) of the complete model and
the Stehfest method, the reduced sensitivities of the two
temperatures To(f) and T»(¢) to the parameters E, A, R.; and
mc have been calculated numerically. The reduced sensitivity
of the temperature 7 to a parameter X is defined as X g—)r( The
sample thickness has been chosen so that the sensitivity of
To(?) to A is negligible between 0 and 30 s to allow an accurate
estimation of the effusivity E. It has been checked that the
sensitivities of Ty(7) and T»(¢) to the thermal contact resistances
R.1 and R.3 with the insulating material are totally negligible.
Their values have been fixed to 1071% °C W~! because higher
values for R, lead to numerical instabilities on T(¢) for short
time values. The theoretical results obtained for pyroceram
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Pyroceram, e = 15 mm
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Aluminium, e = 80 mm
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Figure 2. Reduced sensitivity of Ty(f) and T,(¢) to the parameters E, mc, R.; and A.

A=398Wm'°CLE=2802Tm2°C!s 2 g=
1.89 x 107® m? s™Y), for iron (A = 72.7 Wm~! °C~ E =
115992 Tm=2°C~ 15712 g = 2.07 x 107> m?> s~!) and for
aluminium (A =204 W m~! °C~!, E = 15567 J m% °C~!
s™12 a = 8.418 x 107> m? s~!) are plotted as an example
in figure 2; the physical properties used in the calculation are
extracted from [14]. Calculations have been done with the
following values: S =24.5cm?, mc=2.0J°C 'and SR, =
0.002 °Cm> W~

One can note that the sensitivity of Ty to the thermal
capacity mc of the heating element is constant only after
15 s so that a model neglecting the heating element inertia
(with mc = 2.0 J °C~1) could not process the first 15 s of the
temperature T(¢) recording. This emphasizes the interest of
using a complete model. The temperature T,(¢) is not sensitive
to the parameter mc.

The sensitivity of T to the thermal contact resistance R
between the heating element and the sample becomes constant
only after 15 s as for mc.

The sensitivity of Ty to h (overestimated in our
estimation as pointed out previously and calculated with 7 =
10 W m~2°C~1) is negligible for times lower than 30 s.

The sensitivity of T to X is also negligible between 0 and
30 s. The sensitivity of Ty to E is increasing and uncorrelated
with the sensitivities to mc and R.; between 0 and 30 s; this
will allow a precise estimation of £ on this time interval. One
could think of using the temperature Ty(#) between 30 and 90 s
to estimate A but the sensitivities of T to the parameters A and
h are correlated on this time interval preventing any separate
estimation. The estimation of A becomes possible when the
transverse dimensions of the samples are great compared to
its thickness. In this case, the temperature at the centre of the
heating element is independent of the lateral heat losses over
a sufficiently long time for a correct estimation of A.

The temperature 75 is only sensitive to the parameter £
and between 0 and 90 s; a low sensitivity to the parameter /
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(with h = 10 W m~2 °C~") appears after 90 s for pyroceram.
After having estimated E between 0 and 30 s by a hot plate
type model applied to T(¢), it will thus be possible to estimate
A with a good precision using a complete model for T»(¢)
between 0 and 90 s.

It can be noted that the considered thickness is the
minimum acceptable value for each material. The parameter
estimation is still possible for any greater value of the thickness
but it will require a time estimation longer than 90 s to keep
the temperature T5(¢) sufficiently increasing.

4. Parameter estimation method

Initial values are given to the parameters E, mc and R, and
the values of R., and R are fixed equal to 1071 °C W1,
The theoretical curve Ty(¢) is calculated using the Stehfest
method to relation (1). The Newton method integrated in the
solver function of a common spreadsheet is used to estimate
the values of the parameters E, mc and R.; minimizing the sum
of the quadratic error between the theoretical and experimental
curves To(f) between O and 30 s. These values are then
considered as known data.

An initial value is given to the thermal conductivity
XA. The theoretical curve T,(¢) is calculated by applying the
Stehfest method to relation (2). As previously done, the
Newton method integrated in the solver function of a common
spreadsheet is used to estimate the value of the parameter
A minimizing the sum of the quadratic errors between the
theoretical and experimental curves T,(f) between 0 and
typically 90 s.

5. Experimental results and discussion

The heating element used was a Minco HK 5592 in kapton,
with an electrical resistance of 53.9 Q and an area of 44.5 x
44.5 mm?.
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Table 1. Mean experimental values obtained with the hot plate device with two temperature measurements, with the hot disc and with the

differential scanning calorimeter.

Titanium alloy TA6V  Steel Z35CDV5 Steel A60 Aluminium alloy AU4G

Hot plate E (m™2°C7's7'2) 4020 (0.8) 9565 (3.1) 13771 (2.0) 18073 (1.8)

A (Wmlech 6.61(1.1) 25.6 (5.0) 52.6 (2.9) 138.5 (2.4)

a  (m?s7h) 2.70 x 107 (0.9) 7.16 x 1076 (5.7)  1.45 x 1075 (4.0) 5.88 x 1075 (2.2)

pc (Im73°Ch 2.44 % 10°(0.8) 3.62 x 10°(3.1)  3.58 x 10°(2.9)  2.36 x 10°(1.9)
Hot disc A (Wm™'°C™) 6.60 27.3 55.5 155.3

a (m?s7h 2.83 x 10 7.28 x 107° 1.55 x 1073 5.80 x 107°
DSC + volumeter pc (Im™3°C 2.32 x 10° 3.35 x 10° 3.54 x 10° 2.20 x 10°
Deviation hot plate/ A (%) 0.2 6.3 52 10.8
hot disc a (%) 4.6 1.6 6.5 1.4
Deviation hot pc (%) 54 5.3 1.0 7.4
plate/DSC
Note. The values within parentheses denote standard deviation (%).

Temperatures have been measured with type T Titan alloy TA6V Aluminium alloy AU4G
thermocouples made of wires 0.003 mm in diameter. The '° 6 -~
measurement of the rear face temperature 75 has been realized . < 5
with separated contacts since the tested samples were electrical //
conductors. The front face temperature Tj has been measured ¢ L~ . . .Tonotplate ! // i _Ig :]0;5 tate
by a thermocouple fixed on the face of the heating element in ——Tomod 3 A ——T2mod —
contact with the thermal insulator to limit the thermal contact 4 —— T2mod / —To0exp

R | ——TO0 exp 2 — -T2exp =7
resistance R.; between the heating element and the sample. — T2exp ( LT
The cold junction of the thermocouples was inserted into 2 #,, ﬂ.—/T 1 A 27
isothermal metallic pieces and the electrical tensions were ] | 0 demmep 2"
recorded with an Almemo 2290-5 apparatus. The acquisition 0 20 40 60 80 0 10 20 30 40 50 60

t(s) t(s)

time was 0.1 s and the resolution was 1 ©V corresponding to
0.025 °C for a type T thermocouple.
The tested samples were the following:

e Titanium alloy TA6V with dimensions 44.5 x 44.5 x

16.7 mm?®.

e Steel Z35CDV5 with dimensions 44.5 x 44.5 x 28 mm?.
e Steel A60 with dimensions 44.5 x 44.5 x 50 mm?>.
e Aluminium alloy AU4G with dimensions 44.5 x 44.5 x

80 mm?>.

Five measurements have been realized on each sample with
the described device. The thermal diffusivity and conductivity
have also been measured on the same samples with the ‘hot disc
thermal constant analyser’ apparatus. The thermal capacity ¢
has been measured with the differential scanning calorimeter
‘Setaram TG-DSC111’ and the density p has been measured
with the mercury volumemeter described by Talla et al [15].

All the results are reported in table 1; the results for the
hot plate method are the average of five measurements. One
can note a good fit between the values measured by our hot
plate method and those measured with the hot disc: the mean
deviation is 5.6% for the thermal conductivity A and 3.5% for
the thermal diffusivity a. A good fit may also be noted between
the values of the product pc measured by our hot plate method
and those measured with the DSC + volumemeter: the mean
deviation is 4.8%.

As an example, figure 3 presents the experimental and
theoretical curves Ty(f) and T,(¢) obtained with titanium alloy
TA6V and with aluminium alloy AU4G. The fitting between
the curves is quite satisfying.

Figure 3. Experimental and theoretical curves Ty(f) and T»(¢) (°C)
obtained with titanium and aluminium alloys.

(This figure is in colour only in the electronic version)

6. Conclusion

This study has shown that it is possible to estimate
simultaneously with an acceptable precision the thermal
conductivity and effusivity of high conductivity materials
(>6 W m~! °C~!) with a simple low-cost device: a transient
hot plate applied to a single sample with recording of the
front and rear face temperatures measured with thermocouples.
The specificity of the method is based on the use of all the
recorded temperature measurements and on the simplicity of
the parameter estimation method: the estimation is realized
using the solver function of a very common spreadsheet.
The method has been tested on four metallic alloys with
thermal conductivities varying from 6 to 140 W m~! °C~!
with quite satisfying results since the average deviation from
measurements realized with a hot disc or a scanning differential
calorimeter was around 5%.
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Abstract

The hot disc method is a transient plane source method used for the
estimation of the thermal conductivity and diffusivity of solid materials. A
complete model based on the thermal quadrupoles formalism has been
developed to represent the hot disc temperature variation. This model takes
into account both the thermal contact resistance between the solid to be
characterized and the hot disc and the thermal inertia of the hot disc. It
makes it possible to realize the parameters estimation on all the recorded
temperature measurements. This model is used to highlight the estimation
uncertainty due to approximations in the heat transfer model.

Keywords: transient hot disc, thermal quadrupoles, model, mass sensitivity,

conductivity, diffusivity, parameter estimation

(Some figures in this article are in colour only in the electronic version)

Nomenclature

thermal diffusivity (m? s~

specific heat of the hot disc (J kg=! °C~")
characteristic function of the hot disc

recording time step (s)

sample thickness (m)

transfer function in Laplace space

modified Bessel function of the first kind of order zero
Bessel function of the first kind of order one

mass of the hot disc (kg)

number of concentric resistive rings

Laplace parameter

hot disc radius (m)

thermal contact resistance (°C W—1)

hot disc area (m?)

hot disc mean temperature (°C)

coefficients of the Stehfest algorithm

sensitivity matrix of T

constriction impedance

approximate value of the constriction impedance
Laplace transform of the hot disc mean temperature
Laplace transform of the mean temperature of the
sample surface

¢o  heat flux dissipated in the hot disc (W)
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P Laplace transform of the hot disc heat flux

®,. Laplace transform of the heat flux on the sample surface
A thermal conductivity (W m~! °C~")

P hot disc density

T dimensionless time

Subscripts

n  number of double spirals
oo hot disc with uniform heat flux

1. Introduction

The hot disc method is an experimental method designed
for the estimation of the thermal conductivity and thermal
diffusivity of solid samples. This transient plate source
method is based on the heating of a plane double resistive
spiral sandwiched between two samples of the material to
be characterized. The recording of the mean temperature of the
heating element with an estimation parameters method applied
to a theoretical model makes it possible to estimate thermal
conductivity and thermal diffusivity of the samples from a
single experiment. This method was studied and used by
many authors (Gustafsson 1991, Bohac et al 2000, Malinaric
2004, He 2005).
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The setting up of this method still raises some questions:

e The theoretical model of the hot disc temperature
evolution was published in the form of an infinite integral
(Gustafsson 1991, He 2005) without specifying, to our
knowledge, by which mathematical function this integral
is represented for use. It can be noted that the model
considers the resistive spiral as concentric resistive rings
with negligible width.

e The proposed simplified model does not take into account
the influence of the hot disc inertia.  During the
parameter estimation process, the first points of the
recorded temperature (corresponding to times lower than
a certain time f;) are not taken into account. The
time f; is empirically estimated (Bohac et al 2000):
several successive estimations on intervals [f, f] are
realized, where 1, is a constant and selected so that the
dimensionless time 7, = «/‘iz? is equal to 1.0, where a is
the thermal diffusivity of the sample and r is the radius of
the hot disc probe. The time ¢ is progressively increased
by starting from + = 0 s. Up to a certain time #;, the
estimated values of the parameters vary very weakly and
the interval [, 1] is then selected for the estimation.

The aim of this study is to establish a quadrupolar model of
heat transfer during a hot disc experience in order to estimate
the temperature sensitivity to the following parameters:
thermal conductivity A, thermal diffusivity a, thermal contact
resistance R, and hot disc thermal capacity mc.

Furthermore, this model must make possible the
estimation of all these parameters. The interest of such a
complete model is to take into account all experimental points
without empirically removing a certain number of them.

Another purpose of this work is to evaluate the estimation
errors on thermal conductivity and diffusivity due to the
imperfection of the model used for heat transfer representation
in a hot disc/sample system.

2. Modelling

2.1. Simplified model

Considering a hot disc assimilated to n uniformly spaced
concentric thin rings of a resistive material, it has been shown
that the mean temperature T of the disc submitted to a total
output power ¢, can be written as (Gustafsson 1991)

%o

T() = 5 Da(®) M

witht = \/7 where a is the thermal diffusivity of the sample,
A is the thertnal conductivity of the sample and r is the hot
disc radius and

D,(7) = [n(n+ 1] / do o2
0

S EE()] e

where 7 is the number of concentric resistive rings of the hot
disc, I, is the modified Bessel function of the first kind of order
Zero.
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Figure 1. Functions D,(t) — D,(0.03).

If the space between the resistive rings becomes very thin,
this solution tends towards

OO(t)_/ doo™ /vdv/
0
u*+v
xexp( 102 >I (202> 3)

The numerical calculation of D,(t) and D,(7) is not possible
near zero (for T < 0.03) because relations (2) and (3) lead to
an infinite limit when t tends towards zero.

By assuming the hot disc as concentric resistive rings of
infinitely small width, the relations (2) and (3) do not allow a
good representation of hot disc temperature variation at very
short times. Indeed, one can see that the resistive rings width
does not appear in these two relations.

Thus, we calculate D,(t) — D,(0.03) and D, (t) —
D.(0.03) and represent them by a six degree polynomial as
P(t) = by + biT + bot? + bt + byt + b5t + bet®

So, one can deduce that D,(t) = P,(t) + D,(0.03) and as
Dy(0) =
D, (1) = D,(0.03)+bo+b1T+byt> +b37° +byt* +bsT +bs°.

Table 1 and figure 1 present, respectively, the coefficients
of each polynomial and the representative curves of the
corresponding functions.

It can be noted that the coefficient b, tends towards 1 for
an infinite number of resistive rings (uniform flux). Then, at
short time, we have Dy, (1) & Dy (0.03) + by + T and so:
@o[ Do (0.03) + by + 7]

3/ 2rgA

90[ Doo (0.03) + bo + \E]

3/2rg
Ji+ ©0[ Do (0.03) + bo]
nro f E 3/2rgA '

Considering a uniform flux, we must find the hot plate equation
at short time. Thus, we deduce that for an infinite number of
resistive rings by = —Do(0.03).

With a finite number n of concentric resistive rings,
function D, (7) is known only for 7 > 0.03:

T =

D”(T) =cCo+ bl‘L’ + b2T2 + b37.’3 + b4f4 + b5f5 +b6‘E6,
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Table 1. Coefficient values of polynomials D,(t) — D,(0.03).

n=>, n=2_8 n=10 n=16 n=25 n=32 n=oo
by 0.9596 0.905 57 0914 1 0.938 6 0.956 4 0.963 8 0.996 7
b, —1.0872 —0.5393 —0.494 2 —0.4812 —0.4837 —0.486 1 —0.498 6
b 1.5965 0.1211 —0.032 90 —0.1322 —0.170 3 —0.182 8 —-0.2257
by —19920 —0.081 65 0.120 6 0.256 1 0.3123 0.3319 0.400 6
bs 1.3271 0.1215 —0.003 580 —0.084 52 —0.117 8 —0.1295 —-0.170 8
bs —0.3437 —0.04620 —0.016 10 0.002 431 0.009 822 0.01243  —0.021 65

where ¢ is an unknown constant which does not affect the
shape of the curve D,(7), it merely causes a constant time lag
on T(¢) proportional to ¢( and inversely proportional to A.

This ‘ideal’ solution has been established for a probe with
negligible mass and a contact resistance R, between the probe
and the sample.

For taking contact resistance R, into account, it has been
assumed that after a certain time the effect of the contact
resistance consists merely of a constant shift of the temperature

compared to the ideal model (Gustafsson 1991). With his
hypothesis one can write
%o
T(0) = 55— D (@) + Resn, “

This solution is valid on the assumption that the sample can
be regarded as a semi-infinite medium during the time of
measurement, i.e. if d > ,/2at;, where d is the smallest
distance from the probe to the external surface of the sample
and #; is the duration of the experiment (Log and Gustafsson
1995).

This simplified modelling does not allow the estimation
of the time after which the influence of contact resistance
and probe inertia are perfectly represented by a shift on the
temperature, as indicated in relation (4).

2.2. Complete model

Contact resistance and hot disc mass are taken equal to zero.
For a hot disc of radius r, placed between two semi-infinite
samples and subjected on its surface to a homogeneous heat
flux 2¢, it has been shown that the Laplace transform of the
mean temperature elevation is (Maillet et al 2000)

7.0 _ % [J1(e)]
0(p) = = S / = de. (5)
p o gy/e2+ 20
An approximated value Z. of the constriction impedance Z,
has been proposed as

8

32 (1+ 5,/ 28)

The deviations between Z,. and Z are not negligible since Z
values lead to satisfactory asymptotic representations of Z,.
Thus, a more precise Z, expression has been researched
by using an asymptotic development of the Bessel function J;
to infinity. Numerical calculation leads to the following result:

Zes = (6)

2
TroA
with
1+0.38248,/p*
I(p) =
2.356 06 +2.286 82/ p* + 0.764 96 p*
where p* pro (8)
a

Table 2. Coefficient values of polynomial functions 7,(p).

n 5 8 10 16 25 32

dy 6.8559 0.7223  0.6458 0.5999 0.5759 0.5631
ep 103827 52843 5.1859 5.0855 5.0134 4.9796
e 294882 6.0943 5.7153 53948 5.2233  5.1490
e, 302988 3.2558 2.8785 2.6027 2.4525 2.3806

The calculation of the D.(t) function is done by inversion
of the previous expression with the Stehfest method (Stehfest
1970) leading to

732

Doo(7) = “o(p)]- €))

%o

The relative deviations between D, (7) values, calculated with
formulae (3) and (9), are lower than 1% for T < 1.2, showing
the equivalence of the two approaches. The interest of relation
(8) is to make it possible to take into account the probe inertia
and the contact resistance in a complete quadrupolar model.

From D, (7) functions, /,(p) functions can be determined
thanks to the relation

s Do = L [%mln(m], (10)
ie.,
L p@m =1 [lln(p)] :
2y p
These functions have been researched in the form
In(p)=C0+M~ (11)
eote/p+ep

The coefficients obtained for different values of n are reported
in table 2.

The ¢, coefficient is equal to 3 f and to O for an infinite
number of resistive rings.

The deviation between D,(t) values calculated with the
polynomial whose coefficients are given in table 1, and those
estimated from relation (10), whose coefficients are given in
table 2, is below 0.5% for T > 0.05.

For a hot disc with a thermal capacitance mc and a contact
resistance R, between the hot disc and the sample, one can
write the following matrix equation (Maillet et al 2000):

Op)| | 1 Of|1 R 05 (0, p)
@(p)|  |mep 110 1 ][6:(0,p)/Z.

where 6 is the Laplace transform of the hot disc mean
temperature, ® is the Laplace transform of the hot disc flux,
O is the Laplace transform of the mean temperature of the
sample surface and &, is the Laplace transform of the flux on
the sample surface in contact with the hot disc.
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Figure 2. Reduced sensitivities of the hot disc temperature to several parameters: (a) Rc; (b) mc; (c) a; (d) 1 for different materials—PVC:
A=021Wm!'°Cla=17x10"m?s™}; pyroceram: A = 3.98 W m'°C™!, g =1.89 x 107°m? s~!; aluminium AU4G: A =

1385Wm'°C,a=5.88 x 10> m?s~ .

Table 3. Estimated parameter values for five tests on titanium TA6V.

ro=3.189 mm, n =8

Test a(m?s!) AWm™teCly  pcdkg'°Ch) R.CCWH mcde°C™h
1 2.60 x 107 6.46 248 x 10° 4.70 0.0037
2 2.89 x 107 6.64 2.30 x 10° 5.34 0.0030
3 254 x 107 6.50 2.56 x 10° 5.10 0.0027
4 271 x 107 6.41 2.37 x 10° 5.29 0.0033
5 2.69 x 107 6.61 2.46 x 10° 5.12 0.0044
Mean 2.69 x 107 6.52 243 x 10° 5.11 0.0034
Mean deviation (%) 4.4 1.3 4.2 4.4 17.3
One can deduce that disc thermal capacity mc become constant for > 0.3. Thus,
©o Z.+ Rc in this example, a simplified model that does not take into

0(p) =

— 12
p Z.mcp +mcRp + 1 12

with Z, = 22-1,(p)

3. Sensitivity analysis

Relation (12) allows the reduced sensitivity calculation
of T(r) for the different parameters k; by k i —

i 9k;
1000 [T (1,001k;) — T (k;)] where T(t) = L~'[8(p)] is
calculated by relation (12).

This reduced sensitivity multiplied by 0.01 represents the
absolute variation of 7(¢) for a relative variation of 1% of the
parameter k; from its initial value.

Relations (11) and (12) have been used to calculate the
reduced sensitivities of T(¢) to thermal diffusivity a, to thermal
conductivity X, to probe thermal capacity and to the contact
resistance R.. The following experimental conditions have
been considered in calculations:

e Hot disc in Kapton; thickness = 0.2 mm, radius, ry =
6.401 mm, the resistive spiral is assimilated to n = 16
concentric resistive rings; thermal properties of Kapton:
heat capacity = 1.09 x 10° J kg=! °C~!, density =
1420 kg m—3 (Lua and Su 2006),

e Recording of 200 experimental points with a minimum
time step of 0.015 s.

Reduced sensitivities obtained for different materials and
calculated for R, = 1.56 °C W™, that is to say S R, =2
x 1073 °C m?> W, are plotted in figure 2. It can be noted
that sensitivities to the contact resistance R, and to the hot

1232

account the influence of Rc and mc can be used for parameter
estimation only for v > 0.3 which is in conformity with
the estimation interval recommended: 7 € [0.3, 1.0] (Bohac
et al 2000). This minimal value 7, becomes equal to 0.5
for materials with strong diffusivity as shown in the graph in
figure 2 corresponding to aluminium AU4G.

The thermal diffusivity sensitivity reaches a maximum for
7 = 0.5 before decreasing whereas the thermal conductivity
sensitivity is still growing continuously.

While the thermal diffusivity ¢ and the thermal
conductivity A increase, one can note the following:

e Sensitivities to the thermal conductivity A and to the
thermal diffusivity a strongly decrease. In particular,
the sensitivity to diffusivity becomes very low for highly
conductive materials.

e The sensitivities to the contact resistance R, and to the
hot disc thermal capacity mc become constant only for t
values higher than 0.5.

The first point implies that the hot disc method cannot make it
possible to estimate high thermal diffusivities with precision.
This is especially true when the parameter estimation is based
on a simplified model that does not take into account the
transitory effects of the thermal contact resistance R, and of
the hot disc thermal capacitance mic.

The standard deviations of estimation error, due to the
measurement noise on 7, have been estimated by taking the
root of the diagonal terms of the matrix o T2[ X' X]~', where X
is the sensitivity matrix (Beck and Arnold 1977). The standard
deviation o T of error measurement on 7(7) has been considered
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Figure 3. Relative standard deviations (%) of estimation errors in
different parameters versus 7. (@) Rc; (b) mc; (¢) a; (d) A.

constant and equal to 0.01 °C, which is the average value
observed during experimental records.

Figure 3 represents relative standard deviation values
(in %) of the estimated parameters versus T, (t value of
the last recorded point) for a 200 point temperature recording
on titanium TA6V. It can be noted that the standard deviation in
thermal diffusivity @ and in thermal conductivity A is minimum
for Tmax = 1.0. This value is in conformity with the analysis
of sensitivities curves (linear relation between the reduced
sensitivities to A and to a for T > 1.0) and identical to that
estimated by other authors (Bohac et al 2000).

Moreover, in this case, it is noticeable that the standard
deviation in thermal diffusivity is about 3—5 times higher than
the standard deviation in thermal conductivity A. This result is
also in conformity with the analysis of the sensitivities curves
and with the previous studies (Log and Gustafsson 1995).

4. Experimental results and discussion

A first series of five measurements has been carried out with a
hot disc of 3.189 mm radius (value given by the manufacturer)
with n = 8 concentric rings.
The tested material was titanium TA6V whose properties
were measured by different methods:
e Hot plate method with two temperature measurements:
A=661Wm!°Clanda =270 x 107®m?s~!.
e Flash method: a =2.75 x 107®m? s~

o Differential calorimeter: volume heat capacity = 2.32 x
100y °C.

Hot disc temperature (°C)

Z I

s ww
=4 f
2
0 T )
0.00 0.25 0.50 0.75 1.00 1.25

The theoretical curve 7(¢) is calculated by applying the Stehfest
method to relation (12) with n = 8. The Newton method is
used to estimate the values of the parameters A, a, mc and
R. minimizing the sum of the quadratic error between the
theoretical and experimental curves. All the recorded values
(200) of T(¢) have been taken into account in this sum.

In the model, it has been shown that the coefficient
co involved in the expression (11) of /,(p) only produces a
constant shift of the curve 7(7). It has been verified that its
value does not have any influence on the optimal solution, thus
it has been taken equal to zero. The obtained results for the
five tests are reported in table 2.

The obtained average values of thermal diffusivity a and
of thermal conductivity A are very close (deviation lower than
1.3%) to those measured by hot plate and flash methods.

The comparison of the standard deviations observed in
the various parameters produces a result in conformity with
figure 3. The value of the volume heat capacity differs by
about 4.7% from the one measured by differential calorimeter
which is acceptable.

One can find in figure 4 an example of an experimental
curve obtained on titanium TA6V under the following
conditions: ¢y = 0.7 W, recording of 200 points with a time
step df = 0.027 s.

The residues of the estimation that are the differences
between the experimental and the modelled values of T() are
also plotted in figure 4. These values are low, however higher
values are observed for the first points. This can be explained
by the fact that the variation in temperature is very fast at short
times and that a small uncertainty in time measurement can
cause a significant variation in temperature.

If the five first points are excluded, the standard deviation
of the differences between the theoretical curve and the
experimental one is about 0.0035 °C.

In the studied model, the effects of the conductive transfer
within the Kapton located between the resistive rings are
neglected. This conductive transfer will tend to bring the
probe behaviour closer to that of a probe with a uniform flux
corresponding to an infinite number of spirals. We have taken
back the parameter estimation of the test whose results are
presented in figure 4 by using function /,(p) corresponding to
n infinite. The following results are obtained:

en=8 A=646Wm'°C'anda =2.60m?>s™!
en=00:A=681Wm!'°Clanda =234 m?s L.
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Figure 4. Hot disc temperature and estimation residues for a test on titanium TA6V.
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Figure 5. Estimation residues obtained with resistive ring numbers n = 8 and n = co.

The differences between the estimated values with the two
models (n = 8 and n = 00) are, respectively, 5% for the
thermal conductivity and 10% for the thermal diffusivity. The
residues of estimations (previously defined) are similar for the
two models as shown in figure 5, so that it is difficult to say
that one estimation is more precise than the other.

The effective behaviour of the hot disc is between
these two extreme cases. It becomes essential to obtain an
experimental identification of function /,(p) by a measurement
on a reference sample in order to reach better precision in
thermal properties estimation from a hot disc temperature
record.

5. Conclusion

A quadrupolar model of the hot disc temperature taking into
account the thermal contact resistance R, and the probe thermal
capacitance mc has been established. This model makes
possible a sensitivity study which permits us to highlight the
influence of the thermal contact resistance R. and hot disc
thermal capacity mc on the temperature 7(f) for t values
lower than 7., = 0.3. This value of t,;, increases for very
diffusive materials, which makes the estimation of the thermal
diffusivity for these materials less accurate.

An experimental study has been carried out on a material
characterized by three different methods: Flash method,
hot plate method with two temperature measurements and
a differential calorimeter device. The parameter estimation
has been carried out by minimization of the sum of quadratic
deviations between all the points of the experimental curve and
the theoretical one using the Newton method. The estimated
values of thermal conductivity A and thermal diffusivity a
are very close (maximum variation lower than 5%) to those
estimated by other methods, these results thus validate the
model and the proposed estimation method.
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The purpose of this study also lies in the establishment of
an explicit model, not requiring any choice of time interval
for parameter estimation, providing an evaluation of the
errors in the estimated value and leading to a satisfactory
precision.

Furthermore, this study makes it possible to highlight
uncertainties in the estimated values due to the model
imperfections and shows the need for an experimental
identification of the [/, function, which is a hot disc
characteristic.
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Nouveaux composites graphite/sel destinés au stockage de I'énergie thermique a haute
température : De I'élaboration au développement de méthodes de caractérisation thermique de
matériaux conducteurs orthotropes.

Résumé :

Cette thése a été effectuée dans le cadre des projets DISTOR (Européen) et HTPSTOCK (Francais) qui
visent a concevoir et étudier de nouveaux composites graphite/sel destinés au stockage de I'énergie thermique a
haute température (>200C). Elle est scindée en deux parties distinctes.

La premiere partie détaille les travaux relatifs a I'élaboration et la caractérisation thermique de ces nouveaux
composites. On y présente les différentes voies d’élaboration des composites (dispersion, compression uniaxiale,
isostatique) associées aux différents types de graphite (graphite naturel expansé (GNE), graphite synthétique)
investigués au cours de cette these. On y retrouve également les résultats liés a la campagne de caractérisation
thermique de ces composites permettant de mettre en exergue l'impact du graphite sur les propriétés
conductrices des matériaux étudiés. A partir de ces résultats, des études de modélisation de I'évolution de la
conductivité thermique ont pu étre entrepris afin d’approfondir la compréhension de I'effet du graphite (quantité,
taille de particules) sur la conductivité effective des composites.

La deuxieme partie présente essentiellement les dispositifs de caractérisation thermique et les modeles
thermocinétiques associés qui ont du étre développés et adaptés aux spécificités des matériaux nouvellement
élaborés. Cela concerne principalement les matériaux élaborés par compression, matériaux difficilement
reproductible et possédant des propriétés orthotropes. La caractérisation de ce type de matériaux s’'avere trés
délicate et pour le moins fastidieuse. C'est pourquoi nous nous sommes attachés a développer et adapter les
moyens de caractérisation existants afin de permettre la caractérisation thermique compléte d’'un matériau
conducteur orthotrope a partir d'une seule mesure sur un seul échantillon

Mots clés : Stockage d’énergie a haute température, Matériaux a Changement de Phase (MCP) (sel), graphite,
Métrologie thermique (disque chaud, plan chaud), Estimation de paramétres, Conductivité thermique.

New composites graphite/salt for high temperature thermal energy storage : From elaboration
to development of thermal characterization methods for orthotropic conductive materials.

Abstract :

This PhD is carried out within the framework of DISTOR (European) and HTPSTOCK (French) projects,
which have for objective to conceive and study new graphite/salt composites dedicated to high temperature
energy storage (>200C). She is split into two distinct part.

The first one focused mainly on works linked with elaboration and thermal characterisation of these new
composites. The different composites ways of elaboration (Dispersion, uniaxial compression, isostatic) associated
to the different kind of graphite (Natural expanded graphite (ENG), synthetic graphite) investigated during the PhD
are presented. The results of the thermal characterization campaign of these composites are also presented and
permit to highlight the impact of graphite in the thermal behaviour of studied materials. Based on these results,
modelling studies of the evolution of the thermal conductivity have been undertaken to deepen the understanding
of the effect of graphite (quantity, size of particles) on the effective conductivity composites.

The second one describes the thermal characterization devices and associated thermo-kinetics models which
had to be developed and adapted to the specificities of newly developed materials. This concerns mainly the
materials prepared by compression, which present orthotropic properties and are difficult to reproduce. So, the
characterization of this kind of material is very difficult and tedious. That is why we are committed to develop and
adapt existing methods of characterization to allow the complete thermal characterisation of an orthotropic
conductive material from a single experimentation on a single sample.

Key words: High temperature energy storage, Phase changing materials (salt) (PCM), graphite, Thermal
metrology (hot plate, hot disk), Parameters estimation, Thermal conductivity.




